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ne Sommaire. — L'effet de température des compteurs à scintillations peut être analysé suivant LE AARUE 
trois groupes : 1) L'effet de température du scintillateur. Nous l’avons étudié pour le Nal : TI. RTE 
4148 À basse température on observe l’émission fondamentale du Nal. La bande d'émission du centre TI el iiene 
41 apparaît à température plus élevée et se transforme à 20 °C et à 100 °C. 2) L'effet de température AOL A n 
1 dans la sensibilité de la photocathode se présente comme un glissement de la courbe de réponse NT RE 

spectrale vers le rouge quand la température est abaïissée. 3) La multiplication électronique aux ton 
s | dynodes semble être augmentée par un refroidissement de celles-ci. RTL 
=: Les résultats expérimentaux existants sont revus et comparés à ceux de l’auteur ; l’interpré- RATE ef 
À tation des différents effets est indiquée. MATE 


É Abstract. — Experimental results are reviewed and compared with those of the author. The 
pr temperature effect of the scintillator is interpreted for Nal : T1 by lattice emission at low tempe- 
1 rature, and by a shift of the Tl-centre emission band at 20 0C and at 100 0C. The variation of 
the photocathode sensitivity reduces to a shift of the spectral response curve towards the red for 

ù lower temperature, at which the dynode-multiplication would be increased. This is interpreted 
by a surface-photoelectric effect for red light and a volume effect in secondary electron emission 


: and blue light photo-electron emission. 


-Introduetion. — Les compteurs à scintillation 
nt actuellement d’un usage constant en physique 
ucléaire, pour la détection et la spectrométrie des 
iations. Il est de grande importance de savoir si 
es.mesures sont influencées par la température du 
Wilieu ambiant et dans quel sens. Une telle influence 
existe effectivement et peut être analysée d’après 
différentes parties qui composent le compteur à 
intillation. 

) Dans le scintillateur, solide ou gazeux, orga- 
que ou inorganique, la radiation incidente produit 
une lumimescence de très courte durée, dont l’inten- 
sité est proportionnelle à l’énergie de cette radia- 
n, au moins dans certaines limites [1]. En général, 
pendant, l'intensité et la forme du spectre de la 
inescence émise, varient avec la température. 
ous étudions cet effet pour les cristaux de Nal : TI. 
2) La lumière de cette scintillation est guidée 
S la photocathode d’un photomultiplicateur, de 
elle des photoélectrons sont émis. La réponse 
. longueurs d’onde de la lumière incidente 
end de la nature des alliages utilisés. Pour les 


alliages métalliques Sb-Cs, elle s’étend le plus vers 
l’ultra-violet (types de réponse S-5 et S-4). 

Pour assurer une bonne transmission optique 
en dessous de 3 500 À le verre ordinaire est rem- 
placé par du quartz. Les alliages en SBCs;, donnent 
des courbes de réponse (types de réponse S-8, S-9, 
S-11) dont le maximum de sensibilité se trouve 
entre 4000 À et 5 000 D’autres alliages 
en Ag-Mn ou en Sb-K-Na fournissent également 
une réponse S-11 tout en diminuant le bruit de 
fond thermique. La sensibilité est déplacée davan- 
tage vers le rouge, sion utilise des photocathodes 
en Bi-Ag-Cs, etc. 

Malgré leur nature différente, les photocathodes 
RCA 5819 (SbCs;,) et Dumont 6292 (Ag-Mn) qui 
sont d’un même type de réponse (S-11) donnent 
lieu à un effet très semblable. Nous avons réuni les 
résultats expérimentaux des différents auteurs, qui 
s'expliquent tous par un glissement de la courbe de 
réponse, quand la température varie. 

3) Les photoélectrons émis à la cathode, sont 
multipliés par émission secondaire répétée sur 
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l’ensemble des dynodes successives du photomulti- 
plicateur. Pour un tube à dix étages on réalise ainsi 
un gain de 104 à 107suivant les tensions appliquées. 
Les dynodes sont en général de la même matière 
que la photocathode. Dans ce cas encore, l’extrac- 
tion des électrons de la matière utilisée dépendra 
de la température. 

L'effet de température sur l'électronique subsé- 
quente, notamment sur les diodes est bien connu ; 
son étude est donc inutile. 

Nous avons passé en revue les expériences appa- 
remment contradictoires, faites jusqu’: à présent sur 
ce sujet, tout en les comparant à nos propres 
mesures. Les explications proposées permettent de 
comprendre l’ensemble des résultats. 


1. Effet de température dans l’efficience du sein- 
tillateur. — 1.1. EXPÉRIENCES. — Pour le Nal: TI 
cet effet a été étudié par de nombreux auteurs [2- 
10]. Les résultats expérimentaux sont résumés sur 
la figure 1. Nous avons mesuré [17] les variations 
des hauteurs d’impulsions pour le 1%7Cs quand 
le cristal Nal: TI est refroidi par des mélanges 
réfrigérants ou chauffé dans un four électrique. Le 
photomultiplicateur RCA 5819 est maintenu à 
température normale en utilisant un guide de 
lumière en lucite suffisamment long. La courbe 
obtenue (fig. 1) indique une diminution de l’eff 
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FiG. 1. — Influence de la température sur la hauteur des 
impulsions quand la température du RFI Nal : T1 
seule varie. 
Courbe 1 : Meessen [17]. 
» 2 : Weebet al. [3, 5, 6]. 
» 3 et 4 (pour le Nal : Ti), 3° et 4’ (pour Nal) : 
der Maetosian et al. [7]. 
v 5 : Kinard [10]. 
» 6 : Solon et al. [4]. 


cience tant pour un échaufflement que pour un 
refroidissement du cristal à partir de la tempé- 
rature normale. Un deuxième maximum se pré- 
sente vers 100 0C. La constante d’intégration des 
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circuits électroniques est de 2 u sec. D’autres Re 
5819 et des tubes Dumont 6292, ont montré un 
comportement analogue. 4 

Arnold [3], Webb and Johnson [5] et Webb fs] À 

rapportent un coefficient négatif de 

— 0,12 + 0,02 %/0C, 
en utilisant un tube Dumont 6292, et en variant 
latempérature du cristal entre 5°et 45 °C (courbe 2, 
figure 1). 

E. der Mateosian et ses collaborateurs [7] S 
mesuré avec un photomultiplicateur RCA 5819et | 
une constante d'intégration de 15 u sec la variation 
des hauteurs d’impulsions pour les particules alpha 
du polonium et des rayons gamma du 17Cs quand 
on refroidit le cristal. Les auteurs ont montré que 
le comportement à basse températures est il 
miné par les propriétés de luminescence du cristal 
pur ; celles-ci dépendent d’ailleurs de la méthode de 1 
production du cristal (courbes 3 et 4, figure 1). Les 
courbes pour le cristal Nal pur (courbes 3” et 44 
figure 1) sont à rapprocher des courbes obtenues 
par Bonanomi et Rossel [11] pour la lumin eee 
des cristaux d’halogénures alcalins purs. L'émission 
du réseau pur, à basse température, a été étudié 
par Van Sciver [13] et Van Sciver and Hoi 
stadter [12]. Ils ont montré que dans les cristaux 
de Nal : Tl'il y a deux bandes d'émissions. Celle 
entre 3 500 À et 5 500 À est caractéristique du 
centre de luminescence TI. Celle entre 2 500 À et 
3 500 À, très intense dans le cristal pur et dimiw 
nuant d'intensité quand la concentration en 
augmente, est associée à une émission du réseau 
(fig. 2). Elle n'existe qu’à basse température ; 1 
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Fic. 2. — Spectres d'émission du Nal : T1 pour différentes 


concentration en TI (Van Sciver [13]). 


corstante de déclin est de 1 à 3 10-# sec pour Me 
Nal donc relativement petite par rapport à 
2,5 107 sec pour le Nal : TI. 
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Citons ici le travail de Smaller, May and Freed- 
man [15] sur les cristaux de KI et de KI : TI. La 
fluorescence du cristal due au K radioactif, donne 
lieu à des courbes analogues aux précédentes. 

Mais ces auteurs ont trouvé en même temps des 
maximums de « thermoluminescence » dans la 
phosphorescence émise quand on réchauffe lente- 
ment le cristal KI : T1, excité à basse température. 
Les deux maximums sont situés à — 83 0C et 
— 38 0C. Ils sont absents dans le cristal pur. La 
constante d'intégration des appareils utilisés est 
de 5 u sec Cook and Mahmoud [9]ont mesuré entre 
— 150 0 et 0 0C pour le Nal : TI les variations de 
l'impulsion principale est de l’ensemble des impul- 
sions secondaires qui suivent de 2 à 400 u sec 
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l’impulsion principale d’une source de 5Co. Ils ont 
utilisé un tube EMI 5311 (type de réponse S-11) et 
une constante d'intégration très petite, de 0,15 usec 
Ils trouvent évidemment des maxima différents 
pour les impulsions principales et les impulsions 
secondaires de phosphorescence. Retenons que la 
hauteur de l’impulsion principale augmente en 
réchauffant le cristal à partir de — 80 °C. Le 
maximum à — 100 °C peut encore être attribué à 
une émission fondamentale du réseau, puisque le 
spectre d'émission avait son maximum à 3 800 À, 
et non pas à 4 100 À. Cette déviation du maximum 
d'émission constatée également par Eby and 
Jentschke [16] est due à l’émission fondamentale. 

Dans les cristaux de Nal : TI que nous avons 
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Fi. 3. — Spectres d'émission du Nal : TI à différentes températures. 


utilisés, fournis par le Dr. K. Korth à Kiel, la con- 
centration en TI était de 0,1 %, donc très élevée. 
L'émission fondamentale était donc absente, 
comme le prouvent les spectres que nous avons 
mesurés pour le Nal:Tl à différentes tempé- 
ratures [17] (fig. 3). L'absence d'émission fonda- 
mentale explique la variation plus forte des 
hauteurs d’impulsions en dessous de 20 0C, que 
nous avions mesurée (courbes 1, figure 1). 

Enfin Kinard [10] a observé les variations de la 
hauteur des impulsions du Na: Tl'en utilisant une 
constante d'intégration de 25 u sec et de 0,4 usec. 
Dans le premier cas il trouve une forte augmen- 
tation entre — 15 et 50 0C, dans le deuxième cas il 
retrouve la diminution de 0,1 % déjà citée 
(courbes 5 et 2, figure 1). L’explication des courbes 
différentes réside dans le fait que le temps de déclin 


des différentes composantes de la phosphorescence 
du cristal, augmente avec la température [11]. Une 
constante d'intégration plus grande inclut donc plus 
de lumière de phosphorescence dans la scintillation 
étudiée. 

Solon, McLaughlin and Blatz [4] avaient mesuré 
les variations de réponse de l’ensemble photomul- 
tiplicateur et cristal Nal : TI entre 5 et 125 ©C au 
moyen d’un intégrateur. Il est intéressant de 
remarquer que leurs courbes (courbe 6, figure 1) 
indiquent un maximum vers 100 °C comme nous 
l’avions mesuré nous-même. Dans notre cas l’inten- 
sité à température élevée est évidemment plus 
faible à cause de l’exclusion de la phosphorescence. 
La possibilité d’un changement dans le pouvoir de 
transmission du guide de lumière ne peut cependant 
pas être entièrement exclu. 
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1.2. INTERPRÉTATION. — D’après ce_ que nous 
venons de dire l’effet observé: à basse température 
aura l'interprétation suivante : c’est la lumines- 
cence fondamentale du cristal pur, quand la con- 
centration en Tlest faible. 

Pour expliquer les autres variations nous avons 
mesuré le spectre d'émission du Nal : TI à diffé- 
rentes températures. Le cristal monté pour la spec- 
trométrie gamma était irradié par une source 
intense deradium-béryllium ;laluminescence visible 
à l’œil nu était analysée dans un spectrographe 
Hilger. Nous avons normalisé les spectres à leur 
maximum, sans faire de correction pour la sensi- 
bilité des plaques utilisées (fig. 3). : 

Nous avons mesuré une seule bande, dont la 
forme dépend nettement de la température. Nous 
avons pu interpréter en détail toutes ces variations, 
par une étude des processus de luminescence dans 
le centre T1 du cristal activé [17] qui sera publiée 
ultérieurement [18]. Nous supposons que le spectre 
d'émission est composé de trois bandes, environ 
3 900, 4 300 et 4 600 À. 

Nous devons tenir compte en même temps de la 
courbe de réponse de la photocathode. Pour le 
tube RCA 5819 et Dumont 6292 elle est du 
type S-11. Remarquons cependant qu’il peut y 
avoir de très larges variations individuelles d’un 
tube à l’autre [19]. Toutefois la sensibilité maxi- 
mum de la photocathode se trouve vers 4 500 À. 
C'est précisément dans cette région que l’émission 
devient plus intense, en chauffant de — 80 °C à 
20 °C et diminue en passant de 20 °C à 100 ©C, ce 
qui donnerait lieu au maximum d’efficience à tem- 
pérature normale. 

Les variations dans l'intensité émise vers 3 700 À 
tombent déjà dans une région où la réponse de la 
photocathode est moindre. 

Nous remarquons qu’un effet inverse se produit 
de nouveau pour le spectre d'émission en passant 
de 100 0C à 200 0C. Pourtant nous ne pouvons pas 
nous attendre à trouver la même efficience qu’à 
température normale, en effet, la somme de l’inten- 
sité émise diminue à cause de l’étoufflement de la 
luminescence par transition non radiative, bien 
étudiée pour le cas du KCI : T1 par Johnson and 
Williams [20]. 

Retenons cependant la situation particulière du 
spectre d'émission à 100 0C, confirmée également 
par les spectres à 25 0C et 145 9C qui s’intercalent 
bien entre les spectres précédents. L'étude des pro- 
cessus de luminescence dans les centres T1[17, 18] 
laisse prévoir en effet un point d'équilibre entre 
deux effets contraires. Ce point où l’émission dans 
la bande à 4 600 À diminue tandis que celle 4 300 À 
augmente, se situe bien vers 100 0C. Le léger maxi- 
mum à 100 °C a donc une signification physique. 

Différents auteurs [2, 21, 22] ont démontré éga- 
lement des variations en efficience de l’anthracène 
et d’autres scintillateurs, le processus intime de 
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luminescence étant cependant beaucoup moins bien … 
compris pour ceux-ci que pour le Nal : TI, où on 
peut appliquer le modèle de Seitz-Williams [18]. 
Îl est cependant démontré par ce travail, qu’on 
doit s'attendre également, dans ce cas, à des varia- 
tions de l’intensité ou du spectre émis, à cause de 
changement dans les processus internes de lumi- « 
nescence. ? 


2. Effet de température dans l'efficience de la … 
photocathode. — 2.1. ExPÉRIENGES. — Les résul- 
tats expérimentaux sont résumés sur la figure 4. 
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F1G. 4. — a) Différents types de réponse spectrale des « 
photocathodes. 
b) Spectres de lumière incidente utilisés pour la déter- 
mination des coefficients de température. 


c) Goefficients de température en %/°C. 


Seliger and Ziegler [23] ont trouvé un coeflicient 
positif de 0,13 %/0C à 0,2 %/0C, pour des tubes 
RCA 5819 et Dumont 6292 et une source de lumière 
pulsée, filtrée pour une bande de 100 À à 4 900 
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et 5 900 À. L’intervalle de la température étudié 
est de — 40 0C à 25 0C. 
Par contre Ball [8] pour des tubes Dumont 6291 
et RCA 6199, ont trouvé un coefficient négatif de 
w_0,2 à — 0,28 %/0C pour les premiers et de 
— 0,27 à — 0,5 pour les derniers, en utilisant les 
pulsations d’un oscillographe à écran P-16 dont le 
maximum d'émission se trouve à 3 700 À. L’inter- 
valle de température va de 5 à 50 0C. 
Ces deux mesures contradictoires doivent être 
comprises comme un effet différent pour différentes 
: longueurs d’ondes de la lumière incidente. Cette 
idée a été exprimée déjà par Boeschoten [24]. Il a 
constaté qu’à — 180 °C la sensibilité pour le bleu 
(4 000 À) augmente de 40 %, par rapport à celle à 
20 0C, tandis que celle pour le rouge (6 500 À) 
diminue de 80 %. 
Utilisant le spectre des scintillations du Naï : T1 
et un Dumont 6292, Webb [6] trouve un coefficient 
négatif de — 0,35 + 0,02 %/0C.  : 
Herold [25] trouve environ — 1 %/°C pour des 
tubes Du Mont 6292 et RCA 5819, entre 25 et 60 0C. 
Kinard [10] trouve entre-20 9C et 60 °C une dimi- 
nution d’efficience d'émission de 40 %, pour des 
tubes Du Mont 6292 et RCA 5819,6655. Une mesure 
indirecte par différence entre l’effet de température 
- pour le cristal seul et pour le cristal avec photo- 
cathode montre un effet quasi nul de la photo- 
_cathode. Kinard associe alors la variation d’efti- 
'cience du phototube à un effet de température des 
dynodes. Pourtant il a montré que l’effet de tempé- 
rature des dynodes seules, n’est que de moitié de 
l'effet de température de l’ensemble des dynodes 
et photocathodes, soit donc environ — 25 %/0C 
pour la cathodeet pour les dynodes respectivement. 
Pourl’anthracène, qui a son maximum d’émission 
à 4 500 À, P. Macq et J. Deutsch [26] ont effectué 
dans ce laboratoire des mesures sur les variations 
des hauteurs d’impulsions de 1%7Cs quand la tempé- 
rature du photomultiplicateur RCA 5819 est abaissée 
-de 25 °C à — 40 oC. Ils trouvent un coefficient 
“négatif de — 0,18 + 0,06 %/0C. Les résultats 
étaient bien reproductibles. 
+ KelleyandGoodrich[21] trouvent pour l’anthra- 
-cène également un coefficient négatif quand la 
“température du photomultiplicateur RCA 1P21 
(réponse S-4) varie entre 20 °C et — 160 0C. Les 
“auteurs avaient associé cet effet à une variation 
de la transparence du verre de la photocathode. Vu 
- les autres expériences nous pouvons admettre qu’il 
s’agit plutôt d’un effet interne de la photocathode. 
Pour tube RCA 1P28 (réponse S-5) ces auteurs 
- trouvent cependant un effet négligeable. 


2.2. INTERPRÉTATION. — Des expériences précé- 

- dentes il résulte donc bien qu’il y a une diminution 
d’efficience pour le rouge (4 900, 5 900, 6 500 À) et 
une augmentation d’efficience pour le bleu (antra- 
cène, Nal : TI, écran P-16) quand on refroidit la 


photocathode du photomultiplicateur. I1 y a donc 
glissement de la courbe de réponse vers le bleu, 
plus exactement il y a une déformation de la 
courbe de réponse. Sur la figure 4(C) nous donnons 
les coefficients trouvés expérimentalement pour un 
spectre donné de lumière incidente (b) et les coef- 
ficients corrigés pour la réponse moyenne S11 (a) 
de la photocathode. 

Pour différents tubes d’un même type ou de 
types différents, on observe [10, 25] des coefficients 
variables mais toujours dans le même sens. Une 
variation de la haute tension appliquée au tube 
n’a pas d'effet sauf qu’au delà de 1 000 V le bruit 
de fond thermique augmente sensiblement quand 
on chauffe le tube. Les variations individuelles du 
coefficient d’un tube à l’autre sont dues à des 
variations individuelles dans la courbe de réponse 
pour ces différents tubes. Une réponse spécifiée S11, 
peut varier en effet entre une réponse S4 et S9 [19]. 

L’explication de l’effet de température dépen- 
dant de la longueur d’onde de la lumière incidente 
est la suivante [24] pour le rouge l'effet photo- 
électrique étant un effet de surface le travail 
d'extraction augmente pour une régression des 
niveaux de Fermi, donc à température plus basse. 
Par contre pour le bleu, on a plutôt un effet de 
volume, or à basse température le libre parcours 
moyen des électrons dans le métal devient plus 
grand et l’extraction des photoélectrons sera plus 
facile. Nous référons à l’étude de l'effet photo- 
électrique [27]. ! 

Des mesures sont entreprises dans notre labo- 
ratoire pour déterminer les variations de la courbe 
de ‘réponse pour des photons bien monochro- 
matiques en se rapportant pour chaque tube à sa 
propre courbe de réponse. 


3. Effet de température dans l’efficience des 
dynodes. — Cet effet n’a encore été observé que 
par Kinard [10] qui donne un coefficient négatif 
d'environ —0,25 %/0C. Ceciindique d’après l’inter- 
prétation précédente, valable également pour 
l'émission secondaire des dynodes, que celle-ci est 
un effet de volume. Il faudra en effet s'attendre à 
un effet de volume aussi longtemps que la tension 
d'accélération entre dynodes sera suffisamment 
grande. | 

Nous remercions vivement M. le Pr M. de Hemp- 
tinne pour la direction et l’encouragement dans 
ce travail, également MM. P. Macq et J. Deutsch 
pour lacommunication de leurs résultats de mesure 
et des discussions fructueuses. Notre reconnais- 
sance va également à l’Institut Interuniversitaire 
des Sciences Nucléaires pour l’octroi d’une bourse 
de perfectionnement. 


Manuscrit reçu le 14 décembre 1957. 
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REVUE DES LIVRES 


La spectroscopie en radiofréquence. (Réunions Louis de 
Broglie, 1955, 1: vol. de 163 p., 16 X 24 cm broché, 
Édition de la Revue d’Optique, 1957, prix 1 600 F.) 
Les applications des radiofréquences en spectroscopie ont 

permis de mesurer des différences de fréquences extrè- 

mement petites, et ont mis en évidence des effets nouveaux, 
tels que l’effet Lamb-Rutherford, correction à la théorie 
de Dirac, d’une très grande importance. Un ensemble 
d’exposés expérimentaux et théoriques décrit cette nou- 
velle branche de la science, qui a servi de domaine d’appli- 
cation à la théorie quantique des champs : Description des 
méthodes électriques et optiques de résonance, effet Lamb- 

Rutherford, moment magnétique anormal de l’électron, 

résonance paramagnétique électronique, absorption dipo- 

laire de Debye, phénomènes magnéto-optiques. (Auteurs : 

MM. Kastler, Grivet, Arnous, Brossel, Pebay-Peyroula, 

Lévy, Berthet, Lurçat, Freymann, Gozzini.) 

J: WiNTER. 


Bayer (M.), Physique électronique des gaz et des solides. 
(1 vol. cartonné, 17 X 24 cm, 246 p., Masson, Paris, 1958, 
prix 4 900 F.) 


Chap. 1 : Généralités sur les statistiques physiques et la 
mécanique classique. — Chap. 2 : Théorie cinétique des 
gaz. — Chap. 3 : Gaz électroniques. — GE 4 : Propriété 
ee mag tétiaues des plasmas. — Chap. 5 : Phénomènes 
élémentaires dans les gaz ionisés. — Chap. 6 : pure 
formes de la décharge électrique dans les gaz. — Chap. 7 
Théorie électronique des métaux. — Chap. 8 : Électrons 


dans les solides, semi-conducteurs. Comme cette table des 
chapitres suffit à le montrer, les explications et les des- 
criptions sont fortement comprimées, mais les calculs 
mathématiques de ces théories difficiles sont clairs. 


J. WINTER. 


BERTHELOT (A.), Rayonnements de particules atomiques, 
électrons et photons. (1 vol., 17 X 25 cm, 919 pages,! 
Masson, Paris, 1956, 1 800 F.) 

Qu'il est agréable de retrouver aujourd’hui à la lecture 
l'admiration qu'avait suscité quelques années plus tôt 
l’audition d’un cours en Sorbonne ! La clarté, la précision, 
la sobriété du cours se retrouvent dans l’ouvrage. 

Sous les notions les plus répandues se glisse souvent 
quelque ambiguïté. L’auteur a levé aisément cette difli- 
culté : par exemple, dans la définition de la section efficace, 
l’exposé de la relation entre parcours moyen et extrapolé 
d’une particule... 

Pour chaque question étudiée sont exposés l'aspect 
théorique et les résultats expérimentaux, le principe des 
mesures étant succinctement rappelé. Une courte et récente 
bibliographie complète chaque chapitre. En bref, un livre 
remarquable. “ 

Le plan de l’ouvrage est apparent dans la table des. 
matières : Rappel de quelques généralités. — Théorie des. 
chocs corpusculaires élastiques. — Généralités sur les 
atomes en mouvement. — Variation de l’état de charge 
des atomes légers en mouvement. — Ralentissement ‘des, 
particules atomiques légères. — Ionisation par les parti- 
cules atomiques en mouvement. — Le parcours des parti- 
cules atomiques légères. Interaction coulombienne des parti- 
cules atomiques légères avec les noyaux. Ralentissement 
des fragments de fission. — Les électrons : considérations 
générales et résultats théoriques. — Les électrons : aspects 
expérimentaux. — Les photons. 

J. B4noz, 
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THÉORIE DES TRANSITIONS RADIATIVES : FORMULES GÉNÉRALES 
ET APPLICATIONS A LA DIFFUSION AVEC RÉSONANCE 
ET A LA DIFFUSION MULTIPLE (TRANSFERTS D’EXCITATION) 


Par E. ARNOUS (*) 


Laboratoire de Physique de l’École Normale Supérieure, et Institut Henri-Poincaré, Paris. 


et Y. HÉNO (**), 


Laboratoire de Chimie-Physique de la Faculté des Sciences, Paris. 


Résumé. — Une méthode élémentaire permet d'établir, de façon univoque, les expressions 
générales : 1) Des amplitudes de probabilité des transitions à un ou trois et deux ou quatre quanta. 
2) De l’amplitude de probabilité de l’état initial jusqu’au quatrième ordre en 


: elVar ce — V1/137 (1). 


3) De la matrice de diffusion jusqu’au quatrième ordre. Ces expressions sont valables pour les 
grandes valeurs du temps. Lia masse a été renormalisée. On s’est placé en représentation à «niveaux 
déplacés » et les états virtuels ont été éliminés. Les déplacements et largeurs des niveaux ont été 
mis en évidence et l’on a tenu compte des effets de dégénérescence. Deux applications sont traitées 
avec quelques détails : la diffusion avecrésonance et la diffusion multiple (transferts d’excitation). 


Abstract. — An elementary method enables us to establish unambiguously, the following 
general and convergent expressions : 15t) the probability amplitudes for transitions involving one 
(or three) and two (or four) quanta, 214) the probability amplitude for the initial state up to the 
fourth order in efV4x ñe — V1/137, 3) the scattering matrix up to the fourth order. These 
expressions are valid for large time values. The mass is renormalised. The displaced level 
representation is introduced and the virtual states are eliminated. The level displacement and 
breadth matrices are grouped with the corresponding energies in order to form damping terms. 
Degeneracy effects are taken into account. Two applications are treated in detail : the resonance 
scattering and multiple scattering (excitation transfers). 
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PLAN 


Introduction. 


I. Hamuiltonien, fonction d'onde et amplitude de probabilité, 
lorsqu'on suppose les particules dépourvues de 
« champs propres ». 


Il. Développement de Born et formation des termes d’amor- 
tissement (damping), lorsqu'on suppose les particules 
dépourvues de « champs propres »! 

a. Termes d’ordres 1 et2ene. 

b. Termes du 3° ordre. Pôles doubles et termes 
d'amortissement. 

c. Termes du 4° ordre. 

d. Amplitude de probabilité de l’état initial. 


III. Cas des particules « physiques ». Formules générales. 
a. Représentation à « niveaux déplacés ». 
b. Élimination des états virtuels. 
c. Formules générales. 


IV. Applications. 
a. Diffusion avec résonance. 
b. Problèmes du type émission. 
c. Diffusion double. 


Introduction. — L'idée de renormalisation de la 
masse et de la charge de l’électron, introduite ces 


(*) Maître de recherches au Centre National de la 
Recherche Scientifique, Paris. 

(**) Attachée de recherches au Centre National de la 
Recherche Scientifique, Paris. 

(1) e désigne la charge de l’électron et Zle| celle du 
noyau. Nous utiliserons, dans la suite, les unités d’Heaviside 
et un système d’unités normalisées où 4 — c — 1. 


dernières années en électrodynamique quantique, 
a permis de résoudre un certain nombre de pro- 
blèmes particuliers qui se heurtaient jusqu'ici aux 
difficultés bien connues des divergences de la 
théorie des champs : effet Compton au quatrième 
ordre, moment magnétique anomal,  posi- 
tronium, etc. cf. [1]. 

Pour résoudre ces problèmes, qui sont pour la 
plupart des problèmes de particules libres, on a 
mis au point des méthodes de calcul donnant des 
résultats univoques et convergents, connues sous le 
nom de « méthodes covariantes ». Cf. [1], [2], [3], 
[4]. 
Il a fallu ensuite adapter ces méthodes aux pro- 
blèmes de particules liées qui sont les problèmes 
courants de la spectroscopie, en particulier, aux 
problèmes de résonance et de largeur de raies. 
Cf. [5], [6], [7]. 

On “est alors revenu tout naturellement aux 
méthodes plus élémentaires de l’électrodynamique 
«à l’ancienne mode » (old fashoned q. e. cf. [8]), en 
y incluant les renormalisations : 

1. Renormalisation de la masse et de la charge, 
afin d'exprimer les résultats à l’aide de la masse 
expérimentale et de la charge expérimentale. 

2. Introduction de la représentation «à niveaux 
déplacés », afin que les sauts quantiques aient lieu 


Lkl 


entre les niveaux déplacés par l'effet Lamb et non 
entre ceux de l'atome de Dirac. 

3. Élimination des « états virtuels », afin que 
les particules en présence dans l’état initial et 
l’état final soient des particules « physiques », 
c’est-à-dire entourées de leurs champs propres et 
non des particules «nues ». Une renormalisation-des 
champs telle qu’on la fait dans les méthodes cova- 
riantes serait ici insuffisante : elle n’est pas équi- 
valente avec le procédé d’élimination des « états 
virtuels » même pour des particules libres, et ne 
peut tenir compte de la modification des champs 
propres par le champ extérieur. 

On est ainsi arrivé à un stade où il est facile de 
reprendre la théorie des processus radiatifs dans 
son ensemble, et de composer une sorte de « for- 
mulaire », où l’on trouve pour chaque effet, quels 
sont les éléments de matrice à calculer si l’on veut 
obtenir des résultats convergents. 

C'est cette théorie et ce formulaire que nous 
publions ici. Nous n’avons introduit aucun artifice 
mathématique : nous avons simplement explicité 
le développement de Born en groupant les termes 
de façon à leur donner un sens mathématique précis 
(introduction des distributions €) et à faire appa- 
raître les déplacements et largeurs des niveaux 
(formation des matrices), ri 


Nos résultats sont valables aux grandes valeurs 
du temps, c’est-à-dire pour des temps supérieurs 


à la durée de vie des processus étudiés. Ils sont 
résumés dans quatre tableaux donnant succes- 
sivement les amplitudes de probabilité des pro- 
cessus à un ou trois, et à deux ou quatre quanta, 
l’amplitude de probabilité de l’état initial jusqu’au 
quatrième ordre, la matrice de diffusion jusqu’au 
quatrième ordre. 

Enfin, à titre d’application, nous traitons deux 
problèmes : la diffusion avec résonance et la dif- 
fusion multiple. 

Le premier se présente par ex. quand on veut étu- 
dier la diffraction des rayons X au voisinage d’une 
discontinuité d’absorption d’un des éléments du 
cristal diffusant. Cette discontinuité d'absorption 
contient un certain nombre de fréquences de réso- 
nance X. Si celles-ci se trouvent incluses dans le 
domaine spectral de la fréquence incidente, elles 
donnent une contribution, pouvant être impor- 
tante, à la variation du facteur de diffusion 
atomique correspondant, et par suite à celle du 
facteur de structure cristallin. Cf. [97. On peut ainsi 
expliquer certaines variations anomales d’inten- 
sité diffractée. Cf. [10]. Nous reprenons ce pro- 
blème comme application de nos formules générales. 

Le second problème peut être schématisé de la 
façon suivante : initialement, un atome est excité, 
alors que les autres, supposés identiques, sont à 
l’état fondamental. Puis, revenant à l’état fon- 
damental, cet atome excite un atome voisin, 
soit en émettant une onde transversale que ce 
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dernier absorbe (cas des gaz), soit par une inter-" 
action coulombienne (cas des solides). Le second. 
atome excite à son tour un troisième atome et ainsi. 
de suite jusqu’à ce qu’un dernier atome émette le 
quantum qui est recueilli par l’appareil de mesure. 

Nous avons traité ce problème pour deux 
atomes fixes. L'influence du mouvement des atomes 
et éventuellement, des perturbations du milieu sur 
les phases, sortent du cadre de cet article. Sous 
cette hypothèse, nos formules montrent que la. 
forme de la raie est en 


LC — v) + v2J4FE 


et non en [(v — v,)? + y2/4]-1, ce qui représente 
un affinement de 64 % par rapport à la raie de 
diffusion simple. La généralisation à l’ordre n est 
longue mais aisée ; elle conduirait à un affinement 


de 1004/1/2— 1 %. 


I. Hamiltonien, fonction d’onde et amplitude de 
probabilité lorsqu’on suppose les particules 
dépourvues de « champs propres ». — Partons de 
Phamiltonien total du système, électrons + rayon- 
nement : 


Hiot = Ho + Hint, 
où : 
H5= Hray + Ha, 


représente l’hamiltonien des « champs libres », 


[champ du rayonnement + champ électronique], 
et : 
Hint = H1 + Ho + Ha + 


l’hamiltonien d'interaction développé suivant les 
puissances de [el {/4x — \/1/137 (1) 

Nous faisons sur A, et Hj,+, les hypothèses sui- 
vantes : 

1. Ha, contient les interactions avec les «champs 
extérieurs »: champs coulombiens des noyaux 
supposés infiniment lourds, champs électriques ou 
magnétiques uniformes constants donnés, champ 
moyen des électrons dans les atomes lourds, ete. : 


Ha. = fax P* La. (p — 6 Acxt) + BP m+eVext!w, 


2. Dans la représentation où nous nous plaçons, 
les processus radiatifs sont séparés des processus 
non radiatifs. On sait qu’on obtient une telle repré- 
sentation en choisissant une jauge où le potentiel 
scalaire est nul et en « éliminant » les ondes longi- 
tudinales. L’interaction se décompose alors en deux 
parties : 
l'interaction avec le champ ‘crois 
transversal 


He — fax it) .A6, 


j(x) = — e Y#(x) &« W{x) 
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et l’interaction coulombienne des électrons du 


champ 
Fe | , PE) (x) 
Be = fax ax PE 


o(x) = e P'Y{x) P{x). 


3. La masse m qui figure dans 44. est la masse 
expérimentale de l’électron. Par suite, l’énergie 
propre «libre » de l’électron figure dans Hi, avec 
le signe moins : 


Hint. = H + He — Hs. 
 : On a ainsi (2) ; 
Hi=H,, H;3=He—Hs 
H, = — Hy, 
avec : 
Hs — [ ax Y#(x) 6 M(p) FL, 


où M{(p) est l’ « opérateur masse » de French et 
Weisskopf [11]. é 

4. Enfin, l'interaction coulombienne Æ, peut 
être considérée comme petite ét du second ordre 
par rapport à Æ dans le calcul de perturbation. 
On a alors un « problème à un électron », par 
exemple celui d’un électron optique en mouvement 
dans le champ moyen des autres électrons (®). 

Supposons maintenant que l’état du système, au 
temps { — 0, soit -un état propre de 7, et d’un 
certain nombre de constantes du mouvement dont 
le choix (impulsions ou moments cinétiques, etc...) 
dépend des symétries du problème. Désignons le 
par [0 >. On sait que dans un tel état les parti- 
cules ne sont pas accompagnées des particules 
virtuelles constituant leurs « champs propres ». 
C’est un état «nu ». 

Nous verrons plus tard (au paragraphe III), 
comment on peut tenir compte de ces « champs 
propres ». RE Ë 

L’équation de Schrôdinger : 


“4 DT 
Hot Ÿ = (Ho + Hint) Ÿ = HET (1) 


permet de calculer la fonction d’onde Y({) qui 
représente l’état du système à tout instant t > 0, 
et d’en déduire les amplitudes de probabilité &;,,(1) 
des transitions [0 > — |7 >, pour lesquelles [7 > 
est aussi un état «nu ». 

En effet, 4,4 ne dépendant pas de f, la solution 


(?) À l’approximation non relativiste H, contiendrait 
aussi le terme : 


| _. ‘e (x) A2(x) V(x) dx. 


(5) Cette hypothèse est faite uniquement pour simplifier 
notre exposé. Mais en réalité, nos méthodes peuvent être 
étendues à des « problèmes à plusieurs électrons » : pro- 
blèmes d’excitation et d’ionisation d’atames par des élec- 
trons, suivies d’effets radiatifs, problèmes d’émission et 
d’absorption en liaison avec des effets Auger, etc. 


de l’équation de Schrôdinger peut s’écrire : 
- W{t) = e—#Bo+Hint [0 > 
ou, plus exactement (solution retardée) : 


e—#Æo+ Hint) (022 ist 2>10 
=) 


y 
: SIT POS 


@) 
puisque les instants $£ < O0 pendant lesquels le 
système a été «préparé » sont, dans notre problème, 
dépourvus de sens physique. 

Or, cette solution s’écrit aussi : 

= 1 +0co e—ûùE 

FT ire EH Amiel M 
comme le montrent les intégrations dans le plan 
complexe (Æ), le long des deux chemins indiqués 
sur la figure ci-contre : 


t>0 


: Par suite, l’amplitude de probabilité pour la 
transition [0 > — |7 > est : 


Ariolt) = < Il Jim 
+00 e—it£ 
dE 


—0c0 Be nn tel (4) 


Si l’on veut calculer cette’ probabilité de tran- 
sition par la méthode de perturbations, on déve- 
loppe®;,(t) selon les puissances de e, et l’on trouve, 
quel que soit t : 


ne 1 DM 
Œryolt) = — lim. dE ere 
je 2T > 0/—00 


1 1 1 
LI, =———>———— à 
Denver RH de Cie Hurt e 
1 f 1 
Pan ue Beni Nb Elie 
il 4 


A ere EN ma a Ne (122 (5) 

C’est une des formes possibles du développement 
de Born. 

Les premiers termes décrivent des processus 
dépourvus d'amortissement. Pour décrire l'effet 
d'amortissement, nous devons grouper ces termes 
avec des termes d’ordre supérieur en e, obtenant 
ainsi les éléments de matrice qui représentent les 
largeurs et les déplacements des raies C’est ce que 
nous allons faire maintenant. 


4hG 


II. Développement de Born et formation des 
termes d’amortissement lorsqu’on suppose les par- 
ticules dépourvues de « champs propres ». — 
a. TERMES D'ORDRES | ET 2 EN e. — Supposons 
que l’état initial et l’état final correspondent à 
deux valeurs propres distinctes £, et Æ, (voir 
au $ IId le cas où [7 > = |0 >). 

Le terme d’ordre zéro dans Œzo(t) est nul, 
puisque [0 > et |Z > sont orthogonaux, 

Le terme d'ordre un s'écrit : 


At) =—lim. 
0 

L À AR pete RIRES Mprere 

—co EEE ee BAM; EME 

où : no CAD FIOPES (6) 


On peut intégrer dans le plan complexe, en. 


remarquant que les pôles Æ, — ieet £, — 1e sont 
simples et se trouvent au-dessous de l’axe réel, et 
que l'intégration sur un demi-cercle de grand rayon 
dans le demi-plan inférieur donne une contri- 
bution nulle. Le calcul des résidus donne : 


et e—ÿ#tE Ho. (7) 
E; Er Eo 


AHo(t) — 


On trouve de même pour le terme A, 


e—tÆ — p—itEe 


AD (1) — RS PA Hjio (8) 
1 0 


Calculons maintenant les termes en AH : 


\ 1 
ARE (I) — De Jin. [a Nes 
1 1 
Mn pie pe Ets 


où Z représente une sommation sur les états inter- 
z 


médiaires, qui comprend une intégration sur les 
impulsions et une sommation sur les polarisations, 
les spins, etc. 

Le’cas d’un pôle double Æ,; — E, (ou E, — E;) 
peut être exclu, en remarquant que H est un opéra- 
teur qui crée ou détruit un photon dans l’état 
initial. La fonction sous le signe somme dépend 
donc d’une variable d’impulsion Kk. Dire que 
E, = E, (ou E, — E;), c’est dire que |k| a une 
valeur bien déterminée et que l’on doit intégrer 
une fonction de |k| nulle partout, sauf pour cette 
aaleur bien déterminée de Ikl. L'intégration donne 
vlors nécessairement zéro ({). 

Il suffit donc de considérer des pôles simples et 


(#) Le même raisonnement montre que Hz17 — 0 si 
Ez — Ey. Il est équivalent au raisonnement dans lequel 
on prend une boîte de volume F et dans lequel on montre 
que l’élément de matrice considéré — 0 quand V — co. 
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l'intégration dans le plan complexe donne : 


(22 (4 e—tEi 
A0 ( =D NE: 2 E7 
eTitEz e—itEo 
Es EE CES EE =ENE EE, \ Az Hz: 
À EEE À Be Ar En) PU PA 


Ce serait une erreur de laisser de côté le terme 
en 67 ##z, en disant que, pour les grandes valeurs 
de £ (qui sont les plus intéressantes en physique), 
ce terme oscille rapidement et donne zéro lorsqu'on! 
effectue l'intégration contenue dans : En effet, 


on ne peut affirmer qu’un terme oscillant rapi- 
dement donne zéro, que si ce terme a un sens 
mathématique bien défini. 

Or aucun des trois termes précédents, pris sépa- 
rément n’a de sens. Le premier, par exemple, est 
singulier lorsque Æ, traverse la valeur Æ,. Mais 
nous pouvons utiliser l'identité suivante : 


1 D — 1 
E;) (Ez— E5) Fa (E1 — E5) (E, — Ez) 


(Ez — 


On obtient ainsi : 
\T —tE#; _— pit)Ey—E y) 
e 1 1 CÉMEZ 
APE) — » + D 6 Ann A 
7 LE — Er E; — Ez 
1 — eit(Æ—Eg) 
FE RP M nn 7 : 
11Z FT z10 | 
où les singularités ont disparu. Posons alors : 


4 — ettÆi—En 1 — cos t (E, — Ez) 


G(Er TR Eg) EN? E, EPS E, — Ez 
sin t (1 — Ez) _ P, : | 
RE der 2 00 


afin de rappeler qu’à.la limite f co, cette fonction 


est la distribution : | 
1 


= 1 : j 
C(E1 — Ez) RME PA de 2 

et écrivons pour simplifier les notations : 

CL Pr Ur. dy — CPP 
et 
Co = Po — ir d = G(Eo — E%) : 
24 
A (t) devient : É 
: 
(3) . CnT | 
AO) = = — ie C1 H)ro + > PAL Co H)ro. 4 
(12) 4 
É 
Finalement le développement de Born s'écrit, 1 
si l’on s’arrête au second ordre : : 
e—itE 
Aro) = 57 LA + Hs + H  Hlro 
a Er 
 g—itEo 
TRE - [A + H3 + H Co H]no- 44) 
Eo— Ei 
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. Nous pouvons nous étonner de constater que 
l'amplitude de probabilité existe aussi grand que 
soit (£, — Eo), autrement dit qu'il existe des 
transitions jo > —+ [1 > qui violent aussi gros- 
sièrement que l’on veut la loi de conservation de 
l'énergie (transitions virtuelles). Nous verrons plus 
tard ($ III) que ceci vient de ce que nous sommes 


partis de particules « nues », c’est-à-dire dépour-. 


vues de leurs (champs-pr opres », 


b. TERMES DU 3° ORDRE. PÔLES DOUBLES ET 
TERMES D’AMORTISSEMENT. — La méthode précé- 
dente s’étend facilement au 32 ordre, mais il faut 
tenir compte des pôles doubles. 

Reportons-nous, par exemple, aux appendices I 
et II. La plupart des termes de I sont singuliers ; 
mais nous pouvons les grouper en formant des 
fonctions €, de telle sorte que les singularités dispa- 
raissent. Nous obtenons alors (appendice IT), non 
seulement des termes en & #4 et e#%, mais encore 
des termes en e—##z et e7#tÆz", Ces derniers ont un 


EE, À Rs ayant une limite bien 
définie pour Æ, et E, tendant respectivement 
vers Æ, et E;,. Ils donnent donc zéro pour les 
grandes valeurs de t quand on intègre sur Z (ou Z’) 
et nous pouvons les laisser de côté chaque fois que, 
dans les applications, nous faisons tendre t vers 
l'infini. 

Nous arrivons maintenant au point important : 
celui des pôles doubles. Quand on a un tel pôle, 
il est bien connu que l'intégration dans le plan 
complexe conduit à une dérivation par rapport à £. 
On a alors deux espèces de termes : des termes 
proportionnels à it provenant de la dérivée dé ei"? 
par rapport à E et des termes ayant un carré au 
dénominateur, provenant de la dérivée du dénomi- 
nateur. Nous obtenons ainsi les six dernières lignes 
de l’appendice I. 

Il faut alors considérer deux cas : Si les pôles 
doubles proviennent de termes diagonaux par 
rapport à l’énergie, mais non diagonaux dans le 
système complet des opérateurs, qui servent à 
définir les états des «champs éléctromagnétiques et 
électroniques libres » (termes soulignés une fois), 
nous ne rencontrons aucune difficulté particulière. 
Par contre, si ces pôles proviennent de termes 
diagonaux par rapport à l’ensemble des opérateurs 
qui définissent les états des « champs libres » 
(termes soulignés deux fois), nous devons pour les 
mettre sous une forme utilisable, leur faire subir 
un certain nombre de transformations : Parexemple 
prenons le coefficient de Æ55 Hoiy Ho (avant 
dernière ligne). Nous pouvons l’éerire : 


e—itÆi 1 —e—ittEi—Ey") 
(E; — E) Ej— Ez: 
e—it£ 1 — eitlE—Eg" e—itÆe 
DEEE — Er. | Lo 


[ 1 — ei(E—E Zn . efEo—EZN : 1 __-eit(Æo—E") 
UE Ut — 
Es — Ez Eo— Ez (Es Ez)? | 


en utihsant l'identité : 


1 a 54 
(Ez— E;) (Ez— Eo)? (E1 — Ex) (E1 — Eo)° 


+ 


1 1 
EEE Er) (Ur LE) LE, En 
Nous obtenons ainsi (5) : 


e—itE er e—itÆe 
(E, —E,)? zo(Æ €; H)oio RE Poe nr Co H)o1o 
| à Hnot vo 4 
eee = lon 
BP DE. II0 o A)ojo 


BH NEC He |: 
E=5 


à 

dE 
Puis, nous remplaçons (4 €, H),5% par 
(4 Co Hoi Ne (HG RS Co) H)oio 

et nous faisons subir la même transformation au 

coefficient de H;,7 H1 Hi. L'ensemble des termes 
soulignés deux fois prend alors la forme : 

e—itÆ : 

CNE 2 [- (AH, + H (ee H)nr Hr,0 

ee Rae 

E5— Es 


— 


(H3 + H G H)nr Hro 


= Hno(H + H Co H)oio 


er Co ] 
H 
E;—Es op 


Ht Hit | Hn| 
E=EF: 


me 
EE 
.. Hno (4 


d 


+ {ox 


e—itEe 


de er le it Hro(H2 + H Co H)oio 


1 
Pie, ps alfa sn H Co H)oio 

1 
TE, — E, 


de (x Fa ET . #),, Hno 


(3 + H GC H)rir Hrpo 


+ Hno 


D (HE Hop Lo} (14) 


Nous faisons ainsi apparaître les éléments de 
matrice bien connus : 


351 = (4, + HG H)nr. (15) 
0 010 
dont les parties réelles : 
A, = À Gom Ts = (Ha + HP, Hlra (15’) 


(5) Remarquons que le calcul conduit à 


zoù 
UE Hhao 


qui a un sens précis et non à — (A €? H)o10 qui est ambigu, 


a 


ED CRT Ne 2 


148 ; 
ét les parties imaginaires :, 


L LA | fe - 
TR (EN ee H à, H 15e 
2 Ya 9 se 1 —iT| 1 Du CASA 


donnent respectivement les déplacements et les” 


largeurs du niveau initial ét du niveau final, au 
second ordre. 
Pour vérifier ce dernier point, ajoutons et 
retranchons la quantité : 
{ 
—(z—5r) 
e 
AE i i 
Ei— Eos Ti +3 
—(r-sre) 
——) Hip, 


CPE L'OETEU (16) 
Eo—Ei— in +55 


v 


et combinons (— 4,) avec les termes du premier 
ordre (première ligne de l’appendice I) et avec les 
termes proportionnels à [', que nous venons de 


0 
faire apparaître dans (14). Il vient :: 
e—itEi __ e—itÆo 
PA 


AB) +] 
Ei— En li +5 
ele) +] 


Eo— Ei—3T HS Ts 


di di + + termes © T, de (14) 
3 0 


—= dj — 


F : ° 

e—itEs 6 T, — 5") 
Fee ce D TEE A 
(Er— Eo)° (E1 — Eo 0) T; +3 Ti) 


; Et 
e7tEe É To —; r') 
+ Hro- 


(Bo EE Ei—$ To +5 Di) 


Or ces derniers termes sont d'ordre cinq au 
moins en e. Ils ne nous intéressent donc pas (f). 
Seule subsiste finalement la quantité a, : c’est 
la première ligne de l’appendice Il. Sur cette 
expression, l'interprétation physique de Fest évi- 
dente : AE,, groupé avec so donne les énergies 
0 


déplacées : és 
= E, + AE (17) 


È J (ini) 
et Y1, qui figure dans les facteurs e * 
0 


($) Ils doivent être combinés avec les termes d’ordres 


cinq, sept, … et ils compensent partiellement les termes 
en = (:T}?, an, … que font apparaître les dérivées 
D An tre 
219E:  319E% 


correspondant aux pôles triples, quadruples, etc. 
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par eŸ#®, et dans les dénominateurs, donne les | 


largeurs des fiveaux (y1:> 0) (°). 
PAS MA 

En plus des termes d'amortissement, nous avons 

fait apparaître aussi dans (14) des termes. en 
d . y se Ci Co 

—(H CH), et. = H ’on 
5z CH} ste (x gens qu appelle 
«termes de renormalisation de la fonction d’onde ». 
On sait que ces termes divergent. Ceci est d’ailleurs 
nécessaire, car ils soustraient des divergences dans 
les autres termes. Mais, tant qu’on n’a pas éliminé 


les états virtuels ($ IIT), ils en soustraient deux 
fois trop. Nous en reparlerons plus loin. 


c. TÉÈRMES Du 4€ ORDRE. — La méthode dont 
nous venons d’exposer les principes est évidem- 
ment valable à un ordre quelconque ; les calculs 
deviénnent seulement beaucoup plus compliqués. 
Nous avons donné dans l’appendice III le résultat 
qu’on obtient pour l’amplitude de probabilité 
lorsqu'on ajoute les termes d’ordres 2 et 4. 

On remarquera comment les termes en e-#Æz, 
e#EZ et e#Æze ont été groupés de façon à supprimer 
les singularités et à pouvoir affirmer qu’ils donnent 
zéro aux grandes valeurs de t. 

‘On remarquera aussi que les fonctions &, qui 


: 0 
figurent dans (4 €; H)r0 et (4 Co H)no quand on 
arrête le développement de Born au second ordre, 
(formule (13)), sont remplacées, quand on fait 
intervenir les ordres supérieurs, par : 


Let (z-E init £ TZ) 


1 
M Nés D ES 
teens À Lapar RES à 
1 AT Este") 
RE EE 
PE SENS TS 
ou : 


—; Te = (Hs + H Us Hz. 


Étudions par exemple V,. Deux cas peuvent se 
présenter : si Yo Æ Yz, l’exponentielle : | 


ed 
— — 4.1 
it(D—Eg—vo+Lyz 

me 772" 52) 


ne donne aucuné contribution pour les grandes 


valeurs de #, car elle doit être multiphiée par 


î 
—t( Eo—-= Y « , 
PA PAL ) et donne naissance par conséquent à 


un facteur : CE 
e—itEz e—vzt/2 


FAT DRE 


(°) Ces déplacements et largeurs ne comportent jusqu’iéi 
que les termes du 24 ordre. Les termes d’ordres supé- 
rieurs (42, 6°, …) s’introduiraient tout naturellement si l’on 
poursuivait les calculs pour les ordres supérieurs (ici 5e, 
78, …). Mais on les obtient plus rapidement en calculant 
l’amplitude de probabilité de l’état initial (voir les termes 
du 42 ordre dans l’appendice IV). 
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qui oscille rapidement sans que le dénominateur 
de V,s’annule. W,se réduit donc à : 


1 


es 
Eo— Er —3 To TS Te 
in 1. sa) 
De Yo À 7. 


EE pie OU t 
Eo— Er —5% +3 Yz 


Au contraire, si Yo — Yz. (par exemple, 
Si Yo — Yz — 0 comme dans le cas des problèmes à 
particules libres), l’exponentielle joue un rôle essen- 
tiel dans la sommation sur Z et NV, se réduit à la 


fonction Y(E, — E;). 


d. AMPLITUDE DE PROBABILITÉ DE L'ÉTAT INI- 
TIAL. — Enfin, nous donnons dans l’appendice IV, 
l'amplitude de probabilité de l’état initial. On voit 
qu’elle se met sous la forme : 


—Te © 1770 
Aojolt) = Le e—iB 678 II lea 2 t 
n=2 7 


r 
PONAEz LT ee ae + Me :120) 


où «}, ...,a% sont les racines nièms de l’unité et 
où ... désigne des termes en e—#Zz,z’z" qui donnent 
zéro aux grandes valeurs de t. 

Nous donnons les expressions des déplacements 
et largueurs des niveau l', jusqu’au 4€ ordre. Nous 
donnons aussi les l,, au 2° ordre : 


2 


{e + 4 Lo Ha (Hs + H Co H)a... (Hs + H CoH)a}oio; 


<——— "+ 
n facteurs 


ces termes décrivent l’influence sur l’amplitude de 
probabilité de phénomènes de dégénérescence 
(signe d), comme la diffusion multiple que nous 
Au plus loin ([,., pour n — 1 correspondrait 
à Lo). 

En fin, nous donnons L, pour souligner que®,}(t) 
est nul si l’on n’élimine pas les processus virtuels, 
puisque 


70) û) 

19 = {SU Cao) 

est, comme on le sait, divergent. Cf. [12] (p. 756). 
C’est pour annuler L,, modifier les « termes de 

renormalisation » et supprimer les transitions vir- 

tuelles que nous allons maintenant redéfinir l’état 

initial choisi. 


III. Cas des particles « physiques ». Formules 
générales. — «a. REPRÉSENTATION A € NIVEAUX 
DÉPLACÉS », — Nous avons, jusqu'ici, supposé que 
l’état initial était un état propre de 77, ; autrement 


dit, bien ‘que les électrons, en présence au 
temps t 224), arent pour masse là fasse expéri- 
mentale, ils n’ont pas subi l'effet Laræb et ils sont 
des..électrons « nus », c’est-à-dire dépourvus de 
« champs propres ». 

Or il est bien évident qu’il n’en est pas ainsi dans 
la réalité. Prenons un exemple élémentaire : celui 
de la diffusion de la lumière par un atome d’hydro- 
gène. Il est clair, qu'avant toute interaction entre la 
lumière incidente et l'atome, l’électron se trouve non 
pas sur le niveau fondamental, prévu par l’équation 
de Dirac, mais sur le niveau « déplacé ». Par suite, 
lhamiltonien non perturbé n’est pas Ha + Hs, 
mais Hey + Hioy + Hx où H, est un opérateur, 
diagonal par rapport à A, et aux constantes du 
mouvement qui définissent les états propres des 
«champs libres », et dont la partie diagonale repré- 
sente l’effet Lamb. Par exemple : 


Hair + (He — Hs + H Pz H)z1z 


Nous appellerons la représentation définie par le 
nouvel hamiltonien 44 = Ha + Huy + Hi, 
représentation à « niveaux déplacés ». 

Dans cette représentation l’interaction est 


Hint = H + He — Hs — Hx 
H; = He — H5s — Hz, 


Par suite, la partie réelle de —— Pau second 


ordre : 
— Res T2 LES (He — Hs — H;1 SE HPz3H)z,z, 
est nulle, ainsi que le terme de [ff (appendice IV) : 


(4H CH)p 


d 

[UZ + 4 PH} RES 

b. ÉLIMINATION DES ÉTATS VIRTUELS. — Mais 
si les valeurs propres de À, sont maintenant les 
énergies « déplacées », les fonctions propres de #, 
ne sont pas changées. Autrement dit, si les élec- 
trons sont sur les niveaux « déplacés », ils ne sont 
pas pour autant entourés de leurs « champs 
propres ». C’est, l’absence de ces champs qui est 
l’origine de l’existence des transitions où l’énergie, 
n’est pas conservée et qui explique, que L, diverge 
et que ré) soit nul. Si nous voulons, qu'avant 
toute interaction entre la lumière et l’électron, 
celui-ci soit entouré de son «champ propre », nous 
avons besoin de faire une transformation cano- 
nique 7, ou, ce qui revient au même, de remplacer 
notre hamiltonien par un hamiltonien : 


T—(Ho + Hit) T = Ho + (21) 


où X est la nouvelle interaction responsable des, 
transitions réelles. | 


La manière de définir T et X et de mener le 
calcul de perturbation à partir de cet hamiltonien 


a été indiquée dans [5]. Pour éviter au lecteur de se . 


reporter à cet article, nous rappelons ici la méthode 
dans ses grandes lignes : 

On développe d’abord 7° et X selon les puis- 
sances ee. | 


RE AP LT LT PT IEEE 
AT ME Ce QT PEN 2) 


(22) 


Puis on détermine successivement la partie dia- 
gonale et la partie non diagonale de T. 

Pour en déterminer la partie diagonale, on écrit 
que T'est unitaire : 


TY +Ti=0, Ti +Ta—Ti=0 (23) 
TÉL ITS ANDRE TÉMOINS ED NAS 
et l’on pose : 
1 
T0, Ty=z (TÉ)a, (24) 


où : D signifie diagonal par rapport au système 
complet des opérateurs qui servent à définir les 
états des (champs libres ». 

d signifie diagonal seulement par rapport à 
l’énergie. 

D et d figurant simultanément, signifie D ou d. 

nd signifie non diagonal. 


On obtient ainsi Ta en fonction de Tia. (25) 


Pour déterminer la partie non diagonale de 7, 
on écrit (21) sous la forme : 


(40 Ur Hint) T = T(H, 55 K). 


Et l’on substitue les développements (22) de 7 
et À. On trouve : 


(26) 


K, = H+, [Ho Ti}, Fe 

Ka = HT, Ty Ho TA HS 

NS =HT, Ti K2 Ta Ka + Ho + [Ho Ts) 

Ki=HT3—TiKs— Ti Ki — Ts Ka + [Ho Ta] : 
+ HT + Hs, 


On exige alors que l'interaction X ne donne 
naissance qu'à des transitions réelles ; autrement 
dit, on exige que l'opérateur Q, = [H,, T,]élimine 
les transitions virtuelles contenues dans A, que 
l'opérateur Q, = [Æ,, T,] élimine les transitions 
virtuelles contenues dans : 

HT; —T,K, + H,, etc. 


La notion de transition virtuelle est claire si l’on 
a des particules libres, ou si l’on a des particules 
liées et qu’on parte d’un état fondamental : une 
transition est virtuelle si elle ne conserve pas 
l'énergie (la « couche énergétique » est infiniment 
mince). 

Si, au contraire, on a des particules liées et qu’on 


JOURNAL DE PHYSIQUE 


N°4 


parte d’un état excité, elle est beaucoup moins 
précise. Toutefois, on peut assigner grossièrement 
à la couche énergétique d’un état initial excité une 
largeur :, plus grande que la largeur naturelle du 
niveau correspondant, mais plus petite que la dis- 
tance des niveaux voisins, et dire que les transitions 
à l’intérieur de cette couche sont réelles et les 
autres virtuelles. En pratique, il n’est pas nécessaire 
de préciser davantage. 

Quoi qu’il en soit, si une transition [Z >—>[|Z" > 
est réelle, nécessairement Q,,7 = 0. En particulier: 


Qano — Qano = 0: (28) 


Si, au contraire, [Z > — |Z' > est virtuelle, 
alors, d'après : Q, = [H5, T,] et la relation 


Qirio — Qzrio 


TC UE 
Tiyigr ÊT Quiz, Ge(Ez — Ez) = — Ce(Ez — Ey) Qiizrs 
) (29) 
où l’on pose : 
LEz — Ey) = lim. : (30) 


:>0 Ez — Eg +ie 

On remarque que, pour des transitions virtuelles, 

E, est différent de Æ,, donc dE, —E,) = 0 et 
par suite : 


C(Ez — Ex) = (à (Ez — Eg:) — — K(Ez — Ep). 


c. FORMULES GÉNÉRALES (5). — Connaissant la 
partie non diagonale de 7, nous pouvons main- 
tenant calculer &yrp(t) et Art). Montrons, par 
exemple, comment on obtient les termes du second 
ordre de Œyn(t) ; parmi ces termes, considérons 
seulement ceux en e## (le calcul est identique 
pour ceux en e-#%), Au lieu d’avoir : 


e—tE 
E; Fe Es 


dx = 


(4, + H CG H)ro, 


comme termes du second ordre, nous avons main- 
tenant : 
e—itÆi 
UE =; [Ke + A C1 Æi]rio. 
Or d’après (27) et (28), ceci s’écrit encore : 
e—itÆi 
7" EE 


de (AT — Ti Ki + Ha + Ki Ci Kilrio, 


c’est-à-dire, d’après (29) : 


e—tÆi 
TH ET SES K; 


+ Ha + Ki 1 Kilno: 


Mais, pour les grandes valeurs de £,€, et &, sont 
équivalents. On peut donc, puisque nous nous 


d2 


(8) A partir de ce paragraphe, toutes les énergies sont 


des énergies « déplacées » Æ, que nous écrivons Æ pour 
simplifier l’écriture. 
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intéressons à de telles valeurs, grouper — Q, &, K 
et XÀ;, € À. Ceci donne À €; K,, en utilisant (27). 
On remplace ensuite — A €, Q,par 

— HE Q1 + HG — Co) Qi, 
et on groupe À €, K, et — H €, Q.. Ceci donne : 


e—tE£: 
— AREA 


VA (4 grand) E, 2 L IE H]z10 


“FER rh (2) 
a» (t grand) est donc formé de deux termes. Le 
dernier, qui s'écrit : 
e—#Bi(H Ci Co Qu) 
d’après l'identité : 
es (31) 


et 


est en e## et non en LE. C’est pourquoi 
DES 0 


nous ne l’avons pas fait figurer dans le tableau II. 
Quant au premier, c’est exactement celui qu’on 
obtient sans transformation canonique. Pour y 
faire apparaître les termes d'amortissement (pre- 
mière ligne du tableau IT), il suffit de procéder 
comme aux $$ II b, c : on ajoute et on retranche 


UE E) 


ï L (H3 + HN, H)ro, 
E; FE, af ts 


où : 
N: = lim 1 /(8 — Ho —; TENTE ie), (32) 
e=0 2 2 
avec : 


Puis on groupe les termes restants, avec les 
termes d’ordres 4, 6, etc. du développement de 
Born. Finalement, la méthode, dont nous venons 
d'exposer les principes sur un exemple, conduit 
aux trois tableaux suivants : 


TABLEAU I 


Amplitude de probabilité aux grandes valeurs de t, pour des transitions réelles d'ordres 1 et 3 en e, après transfor- 
mation canonique. Les Da sont des énergies « déplacées », les Ya des largeurs de niveaux. Æ, est la partie de H qui décrit 


les transitions réelles, ri celle qui décrit les transitions virtuelles. Q, décrit également des transitions virtuelles ;par 


suite Qirio = Qsrio — 


. Sans transformation canonique, À, = 4, Q;, = 0, @, = 0, … ; on retombe sur le tableau de 


:l’appendice II. Les . en er #£3 et e—t£z donnent zéro aux grandes valeurs de 4. Poules autres notations, voir la fin 


du tableau II. 


e En e—Yat/2 


DR ne" E, 


Arolt) — A) : 
2 

e—tZ 

FE: 

Le 

HAS UQ + HR 
e—itZe 
EE, 


| AS +5 (HUE) 


d 
+ KX, dE C(H2 + H Co als 


prie [0 Co C1 Ki + Qù Co Gi Ang + (Q1 Go C1 ! Ki),a Co A1 ps 


7 (Ki bo 61 H)a Co Q1 + + 


|: DE [a K; na C1 Cz K1) Ina ]r1o — 


[Ha CHENE He (HE 
= 2 Hi)a + (5e 20: + | LE EH | 
fre CoH + H Co Haa + (H Got Hhua Co H ha 

anne 


Mn |A Co Gi Qi + H Lo € Qa + (A Ca À Hhua Go a Qi Jna 


è CH, LH C1 H)a 


e—tBo g—Yot/2 
jp DA ea 


À ; Ha G H Fe 


Ja #1] 
E-EZ,/D Ilo 


ue. ) ] 
= H}a À 
E5 — É: D “rio 


1 
E= Lo 1lo 


+ | 
» +. Le Ce Cz'| (A, na K 1)na Jz10 
7 0 
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. Remarque : Dans les problèmes où le niveau ini- termes de type (4 { Hja H a qui ont été donnés à la 
tial à une largeur différente de zéro (absorption) D 


il peut être nécessaire de considérer les fin des appendices I et II. Après transformation 


canonique, ces termes deviennent : 


et : 
E;—E£ Ë (4 Ga {Hp Ko H je te ta { Hja Co H }a + ET «| Ko bre ka 
+ _ (Æ, «| Æi)a CE K, u —| Æ, à (k, | Ris Pie 
e—itEe S 
Fe [4 tif Ho Go H }o + (4 tif Ha to A ja + BU Ë ti) nos 


a ki Vs l cu D Fe | " ut} a E=E, Ki FF 


+ et f _. (Ai Cf Kia Co Ki hub 


arr), 


TABLEAU II 


Amplitude de probabilité, aux grandes valeurs de t, pour des transitions réelles du 2ème ordre et du 4ème ordre en e, 
après la transformation canonique. Les conventions sont les mêmes que pour le tableau I, par suite : Qoryo = Qalo = 0. 


3 e—tEr ç—Vitl2 et e—Yot/2 
TO Een re CERN EEI T0 ee le HN, H]ri 
POPROE ARTE EEE Eo—E—iR+it 
et 
BIEL ES 
3% (4 (@1 H), à Ca Ha UE (4 C1 { H),a61l4 EE Ca H],a 


+(ana+uem).,) Ui+Htu) 
D 


[Eee + Hu Hg + Hong GE 6 Hat HG Hana 4 


+ Ua + HG Ha] D (HE En + Ua + HG Hip | SE (AH € Qi) | 


E=}; E=E, 


+ (Ha + HG H) (5 Où 6 Qi — H Gi to Ærja 
a (Q1 Ci Co Qi #6 Æ; a Co A) (He Fi H Co H)a 
Gad € 6 C1 Co Q1) (A aie HCoH)p—HG (4 Gi 6z H)a H 


n) 
4} tu AT Cz Ha | 
e—itEe 
EE, 


+ (4 Co Ha Co Hana + UE Co (Ha Co { Hlaa Go A Fnà 


#] 
E= ZT; Ilo 


[Aa + Hana to Hong + Hana LOU Co Hhua + H Vo Hana Co H 


+ (-50 GQ—KÆiû toA) (Hz + H Co) 
D 


= {(H3 CF H Ci Ha (4 C1 Co K;) 55 (A3 SE H 6 H)p (Qi G Co Æ;) 


+UR+HGM(-QUQ+) UE) .) 
° D 


—(aua-thuent) un + 7% 


Ft), Us + M Co Hip — H TH ot Ha H 


E=Ee 
—- a} x C(Hs + H CZ Ha | u| 
dE E=£e Ilo 


+ des termes en et, e—itEe et e—ÿ#t£2,2’,2" qui ne joueront pas de rôle par la suite. 


N°2. 
Notations : (pour les tableaux I et IT) 


Pour X;,@, voir (27), (28), (29). 
ï €, et € voir (30). 
0 


Z 
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D, voir (15), (19). 
0 


Z 
N, voir (32). 


0 
Z, Z”, Z" voir l’appendice III. 
nd, D et d voir (25). 


TABLEAU III 


Amplitude de probabilité de l’état initial, aux grandes valeurs de t, après la transformation canonique. E, est l’énergie 
« déplacée ». La partie imaginaire de l', est nulle dans notre représentation. 


ado, 054 1 no 2 no 
Œoolt) = 2e e— Po e— 2 À [I à en 2 Le %n 2 
n=2 


où œ +6 
valeurs de t, 


PAS SE 


an sont les racines nièmes de l’unité, ou … désigne des termes en e—“#£z,z°,£" qui donnent zéro aux grandes 


et où : UE US sa 
avéc : — I = (H, + H Co H)oio 
— 5 76 = | Lai + Hu Co Hana Ÿ Hana Got Co Ha à 
+ HE Ha to H + (H Co Hh LE dE {H Co [AH }na Co (H]na Co H}na 
ee d 
— 5% #8 E{ He + HUB }a H) Fe + (Ha + HR) HE) 
Al 
4 (5 Qù 68 Qu + DU CA), ) (He + H tea 
1 d 
+ (Ha + H Lo Ha (5 Qi 6 Q + DA E) )] 
L, == Ta. + ….. 
avec : 
1? =} QU CK)) 
0 DE 1 S.A1)010 EE, 
lo — 1% 
avec : 
; L2) 
(ES) = { (4e + A Go Ha (Ha + H Go Ha + (Ha + H Ko Ha Jon 


< 


> 
n facteurs 


Commentons brièvement ces tableaux : 

On voit apparaître à la première ligne du 
tableau I, le terme qui décrit l'émission à partir 
d’un niveau excité ; il ne décrit que des transitions 
réelles. Les lignes suivantes donnent des corrections 
relatives à cétté émission, ainsi que des termes 
décrivant des processus à trois photons. Nous 
verrons plus tard que le terme : 


Ki (Hp 


à la troisième ligne, décrit le phénomène de 


diffusion double, lorsqu'on suppose l’atome déjà 
excité dans l’état initial. 

Dans le tableau IT, la première ligne décrit des 
phénomènes de diffusion avec ou sans résonance, 
ou d'émission de deux quanta (cascade). Dans ce 
dernier cas, la fonction des fréquences k et k' que 
l’on obtient doit être symétrisée, puisque les quanta 
de lumière sont des bosons. Cette précaution 
permet de ne pas distiñguer, comme on le fait 
généralement cf, [8], le cas où les différences 
d’énergies des niveaux occupés successivement par 
l’électton sont égales, du cas où elles ne le sont pas. 
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Les lignes suivantes décrivent les corrections radia- 
tives pour la diffusion, la diffusion double pro- 
prement dite [termes en : 


ù 


n\ Ur + HtHat) nu 


CU — Cz 


Pie 
É, = Ez 
0 


4) u|, etc... 
d 


On remarquera les termes de renormalisation 


(termes en _. 0, GQ1 et — : (CPR Qi) AUS 


dépendent de la transformation canonique en ce 
sens que Q, ne comprend que des processus virtuels. 
Grâce au facteur 1/2 qui n’existait pas sans trans- 
formation canonique, ils retranchent maintenant 
exactement les divergences qui subsistaient dans 
les autres termes. 

Les termes en e#% et e—#% qui sont les plus 
sensibles à la transformation canonique, jouent, 
comme nous le verrons plus loin ($ IV b), un rôle 
secondaire. 

Les termes en e-#Æz,7,7 s’annulent pour les 
grandes valeurs de t. 

Dans le tableau III enfin, nous voyons que FF 
et lé ne sont pas changés par la transformation 
canonique. lf ne l’est que si l’on tient compte de 
l’influence des phénomènes de dégénérescence sur 
le déplacement et la largeur des niveaux : les 


termes en 
d | 
Vo IRC € — (H [e 
(Ho + Go Ha} D ( AE 
et 
ù > 
SU EAlal Ua + H a Ha 


sont changés respectivement en 


j, 1 : ù 
Hi + HR Ha|-SQ to + (UE) 
eb 


“al 


1 LA DURS EN Et 
[5 0 Co Qi + PILE CH) 


PACE (H, + Ho Ha. 


Mais L® devient : 


\ à 


(2 Tee) QUE 
Per = \dE 


(K€ Elo | 
E=E£ 

Lorsque l’état initial [0 > est un état sans 
largeur (par exemple le vide, ou l’état où l’on a un 
électron sur le niveau fondamental et une onde 
plane d’impulsion K), L® est nul parce que le 
premier X,, ne contenant que des processus réels, 
absorbe le photon de l’état initial et que le 
second À, doit réémettre un photon de même 
impulsion que le premier : élément de matrice est 
nul (voir note (*)). En l'absence de transformation 
canonique, L, divergeait et e # était nul. Après la 
transformation canonique, L, est nul et e-Æ — 1 ; 
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le vide est stable et un état fondamental est sta- 
tionnaire (°). 


IV. Applications. — Nous allons montrer 
comment on peut utiliser les tableaux précédents 
dans deux types de problèmes : la diffusion avec 
résonance et la diffusion multiple. 


a. DIFFUSION AVEC RÉSONANCE (tableau IIT). — 
La grandeur physique qui est intéressante dans les 
problèmes de diffusion est la probabilité de tran- 
sition par unité de temps : 

Wno — lim. © [étrotfe (33) 
— 00 dt 
Ici y, ét y. sont toutes deux nulles, l’état initial 


et l’état final étant des états fondamentaux. Nous 
trouvons alors : 


d —itEi e tÆ 
Eole Al + AN 7 8] 


e—it£Æ | 
» 


où d’après le tableau IT (où maintenant : y, = Ü) : 


e—#, 


A — coefficient de + (E, — E;) 
re 7 
X coefficient de ei 
Hate CPS EEE 
B — coefficient Re de (Es — E;) 


x coeflicient de e—itÆe, 


(34) 
Ceci s'écrit aussi : 


d eit(Æ1—Ho) 
— | 2 = jp |———— A+ 
lErio(t)| U Es E, ci 


dt 
Mono), £ 
RUN et (A*B + B*A) 


e—t(B1—Bo) BA] 
TERRES 


: .  A*B — B*A 
— L COS t(E; = FE) PET END 

Étudions le premier terme. Si { —+ 00, 

sin {(E, — E;) 
E; Se Eo 

tend vers la distribution xô(Æ, — £;). 

D'autre part, si £,—> E,, en utilisant la rela- 
tion (31), nous avons : 


tt ne - (à) 

Le E; — dE/E-5, 
NE Ne (D . 
=" ds 35 

2 SE) ges t (88) 
; dC 
lim. Gito=—($7) 
ie RTE, 4 dE/r=r 


(*) Lorsque, dans les « problèmes à plusieurs électrons », 
la partie à deux particules de H4 peut être traitée comme 
une perturbation, le terme d'ordre le plus bas de la largeur 
Auger est (4,3 do Hapaloio- 
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Ainsi, quand £, — £,, À et B tendent tous deux 
vers une matrice que nous désignons par U et que 


THÉORIE DES TRANSITIONS RADIATIVES 455 


nous donnons dans le tableau ci-dessous : 


TABLEAU IV 


Matrice de diffusion U jusqu’au 4° ordre en e: 


U= [A + HN H + Hi + Ha Co Hong + Hong Co (A Vo Ha 
+ À Co Hana Co À + (H Vo H)ua Co Hoya + (A Co! Hhaa Co LA }ua Co Aug 


+(-50 6 Qi +} Hunt) 


++ HU A (-SQ Qi + | € Ko) 


—(auo—|)$utn 


+ (Ha H Vo Ha | D UE € Ki) 


ù 
— | SA UE + HG a 


E=Z 


\z=2, 


— H KA Go Ez Ha A] 
Fo D Lio 


+ (H, + HU H) 


ee 
D 


} (A2 + H Ko Ha 


Notations : pour K, et Q, voir : (27), (28), (29). 
N, vcir : (32). 
nd, Det d voir : (25). 
Cou,z, © voir : (30). 
*P __ B* 
Quant au second terme, la limite de ee 
AE 0 
pour £, — E; restant finie, 


FDL" p+. 
reves, (BE) = N0. 


Finalement : 


Wno =2%x  Ô(Ei—Es)  |2/. (36) 

Nous retrouvons bien la formule habituelle, uti- 
lisée, par exemple, dans le calcul de l’effet Compton 
par électron libre au 2* ordre et au 4€ ordre. U est 
dépourvue de singularités et de divergences (à part 
les divergences de charge et les « catastrophes 


infra-rouges »). Nous voyons en particulier que, 
; 1 ! 
seuls les processus virtuels : — 5 (Q:1 & Qi inter- 


viennent dans les termes de renormalisation» 
‘ ù) d 
puisque 5 (K, CH) et SE (HE K;,)n sont nuls, 
le photon de l’état initial, absorbé par X;,, devant 
être réémis avec la même impulsion par Æ (voir 
note (‘)). Sans transformation canonique, on n’a 
pas de facteur 1/2 et les divergences ne se com- 
pensent pas. 
Le terme ÂNH permet de traiter les effets de 


résonance dans la diffusion simple par un atome. 
La différence entre N et la fonction € n’est impor- 
tante que pour le niveau de résonance, mais pour 
ce niveau le dénominateur est essentiel. 

Si la fréquence du quantum incident ne coïncide 
ni avec une fréquence optique de l’atome diffusant, 
ni avec une de ses fréquences propres À (soit une 
fréquence discrète, soit celle qui coïncide avec la 
limite inférieure du « continuum »), on peut rem- 
placer N par une distribution €. 47 € H se décom- 
pose alors en une partie réelle À PH et une partie 
imaginaire — à x H à H, qui toutes deux con- 
tribuent à l'expression du facteur de diffusion 
atomique. La partie réelle correspond à l'expression 
bien connue de la diffusion Rayleigh. Quant à la 
partie imaginaire, qui est nulle pour la lumière 
visible, elle est, dans le cas particulier de la diffusion 
vers l’avant, proportionnelle à la section efficace de 
l'effet photoélectrique (présence de la fonction à). 
Dans tous les cas, elle décrit un phénomène 
d'absorption lié à la diffusion. 

Si au contraire, la fréquence du quantum 
incident coïncide avec une fréquerce optique ou 
ure fréquence propre X de l’atome diffusant, on a 
un effet de résonance et le dénominateur !V est 
indispensable. Il permet de traiter la résonance de 
fluorescence en optique, et la diffusion des rayons X 
par un atome, dans le cas où la fréquence incidente 
s’étend sur un intervalle spectral comprenant une 
discontinuité d'absorption. Dans ce dernier cas, on 
obtient les variations anomales correspondantes du 
facteur de diffusion atomique. Elles ont permis 
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d'interpréter des variations anomales d'intensité 
dans des expériences de diffraction cristalline au 
voisinage d’une discontinuité d'absorption d’un des 
éléments du cristal diffusant. Cf. [9], [10]. | 
Le terme ÂNH permet aussi de traiter la dif- 
fusion Delbruck pour les rayons y. V peut être 
alors toujours remplacé par une distribution & car 
la fréquence incidente est très supérieure aux fré- 


uences. susceptibles d’effets de résonance. La 
q 


décomposition de À CH donne, comme dans 
l’exemple précédent, une partie réelle et une partie 
imaginaire. Cette dernière, dans le cas particulier 
de la diffusion vers l’avant, est proportionnelle à la 
section efficace de production de paires. Les rela- 
tions de dispersion peuvent donc faire connaître 
Pexpression complète de la diffusion Delbruck vers 
l’avant si la section efficace de production de paires 
est connue pour toutes les fréquences. Cette 
remarque est évidemment valable pour le rap- 
port entre la diffusion simple vers l’avant et la 
somme de la section efficace de l’effet photoélec- 
trique et de la section efficace d’excitation sur les 
niveaux discrets. 


Remarque : La méthode précédente. permet de 
traiter aussi des effets à trois photons (tableau I), 
à la condition que l’état initial et l’état final soient 
des états fondamentaux. Le terme 

S (Ha Co Ha Co Ha) 
décrit par exemple l'effet Compton par électron 
lié, suivi de l’émission d’un photon k qui accom- 
pagne le retour'de l’atome à l’état fondamental et 
permet d’obtenir la forme de la bande Compton en 
sommant Wro sur la variable Kk. Il décrit aussi 
l'effet Raman dans des conditions analogues. 


b. PROBLÈMES DU TYPE D’ÉMISSION (tableau [).— 
Ayant de traiter de la diffusion double, nous allons 
traiter des problèmes d'émission en général, c’est-à- 
dire des problèmes où l’on part d’un état excité. La 
grandeur qui nous intéresse dans ce type de pro- 
blèmes est la probabilité de transition au bout d’un 
temps très grand : : 

no = lim. A no(t)[2. (37) 
Ex, : 

L'état initial étant excité, y, est différente de 
zéro et, { étant très grand, l’état final est néces- 
sairement un état fondamental et y, est nulle. 
Dans ces conditions, pour t grand, le terme 
en er #% e-**? donne nécessairement zéro, de même 
que les termes en e-##, ces derniers. comportant 
eux aussi un y, lorsqu'on leur adjoint des termes 
d'ordre supérieur. Seuls subsistent donc les termes 
en eT#Æ% (où maintenant y, = 0). 

Formons le carré du module de Azpo(t). L’expo- 


nentielle e-## disparaît et il reste : 
| : C : 
Krio(t)|? — : — D|, 

E;—E0o, + 5 Yo 
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Où" (79) 


' 


C= [A+ Ha 6H + Hi Hong + (HE | En Ga Ho 


JF k(—50 Co Qi + HER ki), 
D 
1 : ù 
2 (5e S Q 2 dE Mis CA) Re fil, 
Re : 


DE [Hana Co 1 Qi + Ho C1 Q2 + (H C1 $ H)na Co C1 O1 nd | 


+) QUE + Html | 69). 
On obtient donc : 
CC* — (E, — E) (CD* + DC*) 
+ à volOD* — DC*) 
rio = (40) 


———— © —° 9 _—— —_  — 5 DDÉ. 
RSR De 
Il est clair que seul le premier terme de la frac- 
tion est important. Il comprend des termes des 22 
et 4e ordres ; c’est le terme usuel ; et, dans celui-ci, 
seul le terme de-renormalisation portant] sur 


l'état initial, dépend de la transformation cano- 


nique (voir [5], p. 304, terme dépendant -de =). 
Tous les autres termes de 1, dépendent essentiel- 
lement de la transformation cânonique, c’est-à-dire 
de la façon dont l’état initial a été excité, mais 1ls 
sont négligeables vis-à-vis de CC*. Le dernier 
terme de la fraction ainsi que DD* sont au moins 
du 6€ ordre ; le second terme de la fraction est du 
4e ordre au moins, mais il est multiplié par 
(E; — E5) qui, à cause du dénominateur, est de. 
l’ordre de y,. 

Finalement si l’on ne va pas plus loin que le 
quatrième ordre : 


LE 
EE + ve 


Nous trouvons bien une formule du type usuel 
Mais, grâce à notre méthode élémentaire, € ne 
contient aucune singularité, et, grâce à la trans- 
formation canonique, les termes de renormalisation 
retranchent exactement les divergences contenues 
dans [H € (Ha € Ha. Nous verrons dans le 
prochain exemple, comment les termes conte- 
nant ( a décrivent la diffusion double. 


ro 


(41) 


c. DIFFUSION DOUBLE. — Rappelons tout. 
d’abord les données du problème, sous la forme 
simplifiée qu’il prend quand on laisse de côté le 
processus d’excitation. Nous avons deux atomes 


(12) Lorsque dans les « problèmes à plusieurs électrons » 
la partie à deux particules de HQ peut être traitée comme, 
une perturbation, le terme (H&; H;na)rio permet de décrire, 
entre autres choses, l’émission d’un satellite X en liaison 
avec l’elfet Auger. 


LS MNT PR ETS — 
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identifiques.fixes 1 et 2. Le premier est excité dans 
l’état a et le second se trouve dans l’état fonda- 
mental f. Nous avons deux possibilités : En reve- 
nant à l’état fondamental, l’atome 1 émet un quan- 


 tum d’énergie 


Bvoik, = E, — E. 


L’atome 2 absorbe ensuite ce quantum et passe. à 
l’état excité a. Puis il revient à l’état fondamental 


en émettant le quantum qui est recueilli par l’appa- 


reil de mesure. C’est un transfert d’excitation par 
ondes transversales. Mais le même transfert peut 
se faire par ondes longitudinales, c’est à dire par 


interaction coulombienne. Dans les deux cas nous 


avons bien affaire à un problème de dégénéres- 


cence, l’état [0 > dans lequel l’atome 1 est 


excité et l’atome 2 dans l’état fondamental, 
ayant même énergie (y compris l’effet Lamb) et 
même larguer Y,, puisque même durée de vie que 
l’état [0 > dans lequel l’atome 1 est dans l’état 
fondamental et l’atome 2 dans l’état excité a. 


Par suite, les termes de C'et D (voir [38] et [39]) qui 
décrivent la diffusion double sont : 


es 


EE —E# d 


ù 


Le K,) DH, + Ha 


dE E=E 


A ces termes, nous ajoutons maintenant des ter- 
mes d’ordres 5 et 7, qui transforment les fonctions 
€ en fonctions N et font apparaître les largeurs de 
niveaux. On obtient ainsi | 


No — M ] 
Æ ee i Yol2 Fi a” 
et Ki) ? 


55 ME: + HNoHa 


E=E, 
où nous avons tenu compte de y, = 0 (état fonda- 
mental). 

Le calcul sé poursuit aisément en remarquant 
que dans ÆN,H seuls les termes de résonance sont 
importants. Dans ces conditions les deux termes 
se condensent en un seul et il faut calculer : 


KinotH3 + HN;Kioto 
i È 
(£E: — Es + 3° 


2 


Pro — (42) 


où |[Z > représente l’état dans lequel les deux 
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atomes sont à l’état fondamental en présence du 
quantum d’impulsion K et de polarisation !, émis 
par l’atome 2. a De 

On développe ensuite l'interaction coulombienne 
selon les puissances de 1/r, r étant la disiance qui 
sépare les deux atomes et l’on ne conserve que le 
terme d’ordre le plus bas. On suppose que les fonc- 
tions d’onde des deux atomes ne se recouvrent pas. 
Enfin, on explicite les éléments de matrice A et K}, 
à l’approximation dipolàaire. On trouve alors 


es kë Ixra 0 (k)[2 
P A 0 a +23 2 
10 — BH [ke + vélage lou. — À Anar 
où : 
Acçoul. — 1 Aray. = [Xtal 7/15 — i kkKEX, 
et 
sink.  cosk snk, 
A DE - Xatl? 44 
CN CA TA LÉ La . 
sin k, 3:C0S Xr : 3 Sin Æ rl? 
ee el 
avec : 


Xfa = fax vr (x). x Va(x): 


Nous voyons apparaître non pas le dénominateur 
caractéristique de la raie de Lorentz 
(Œ— ko)? + v8J4 
mais son carré, d’où résulte l’affinement de la raie. 
Si Ag € 1, ou À > r (cas des solides), X se 
réduit a 


X(Ror €1) = 4 lrot/® (45) 


et Av. est négligeable devant :Acou. 
Si kr > 1,ou A € r, (cas des gaz), X se réduit 
are 


re . 
Xlkor > 1) = ee [ratl? — 


rl? 
rat. | (46) 


et Acou. est négligeable devant Azay. 

En terminant, nous terions à remercier les 
Professeurs : W. Heitler, Y. Cauchois, À. Kastler 
et J. Brossel pour l’intérêt qu’ils ont porté à notre 
travail, ainsi que J. P. Barrat pour les nombreuses 
discussions que nous avons eues avec lui. 


Paris, décembre 1957. 
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Appendice I des termes d’ordres 1 et 3 en e de l’amplitude de 
probabilité (formule (5)). 
Résultat de l’intégration dans le plan complexe 


AT ” (+) — E LE Ho 
\ e—itÆi " e—itEz FA e—itEe | 
FE En di En) Es Nbre Po (EE) (te Es 
{4 ci Hizio à Ha, H 20 
\ eTitEi ; |_e—itEz 
FAI EN Er) EE) (Er En) Gs — Er) &r — Éd 
e—itEz és e—itEe | e a 
FE CE) (Er En (En = Ed (EEE — EE Er) NES 
e—itl et e—itÆo 5 
Ra Le pr (£o | Le dans + o Han, Hi | 
LE (  e—#P et na 
EN Er Ro (Lens no + À Han, Ho} 
Ÿ e—tEz Fe e—itÆ e—tÆ 
FACE = EN Er En À (EE Er En (Es — En) (Er — E4) 
eTitEs eitEi > 
“ dE HET H/CHOIR 
Es — Ed (1 — Er) ni — Eo 1 — E9) sl Ana Hair H À He Hyir Hno + À Hg Hyy Ho 


e—itE e—itEg | €—itEo 

— i 
ŒÆE;—Ez) EE (Ez — E)(Ez — Est  (Eo— E1)(Eo—Ez) 
e—itEe e—itEe 


_ (E—EÆE)(£6—E7) (Eo— Ei) (Eo—Ez) 


Z! 


H 10 Hoiz Hzr0 + 2H, Hz Hz 


Notations : Les états respectifs : |] >, [0 >, Æ, — E, qui ne sont pas relevés dans ce tableau, 
12, >,1Z >,{|Z' > sont tous différents les donnent une contribution non nulle. Ce sont : 
uns des autres. Mais : ue x 
e 1 
1 > et |, > correspondent à la même énergie Æ; (E, — Eo)° Li pc A 
et e—itEe É 2 
reste rl 


0 > et |, > correspondent à la même énergie E,. 


Remarque : Dans les problèmes où le niveau | 10 Ho Hno + £ An, Heu Hno 
initial à une largeur différente de Zéro, les termes 
E Ho Hoi, H Z Hy, H, Ho}: 

du type Hz Huy Hz tels que E; = E, et FE 2 Aro Hoi Ho 2 Ari, Hole so! 


N° 4 THÉORIE DES TRANSITIONS RADIATIVES 459 

Appendice II fonctions €) et si l’on fait apparaître les dépla- 

| cements et les largeurs des niveaux (matrices T°) 

Si l’on groupe les termes de l’appendice I de dans les processus du premier ordre (17e ligne ci- 
manière à supprimer les singularités (formation des dessous), on obtient : 


L 
pu ee) —( 2) 
on T En D res rd | 
D EENVRR ES æ Fit Eo—E,—i Cat 
PA Il 
e—îtÆ 
(Ed Hua + Hua GE + ( CE Ha 6 4 


C1 — Co 
H (4 JE —_ a A ur 


e—tB 
pe (8 Le Hana Hana Eo UE Ga Ha Go A Ja 


Rhone mure | 
+ (4 BE, ne eine dE ROSE E=m)1|0 
D D 
—ei [al eur + Html] 
dE E=E,1110 
n ù 
=== — 2 = H H H #1] 
ee ARS a}, II0 
e—#Ez Cr 
5 DR PET, (E | ni Pere de | 
\ e—itEzr C7: | 
H = H}na 4 
Re NAT | PE ALEARE 
+ des termes d’ordres 5, 7, etc... ene. 
Notations : Dans l’élément de matrice (4HH);, Enfin, 
Jes états intermédiaires sont numérotés de gauche 4 EE ; ARS 
à droite : Z, Z’. CESR NE RS (QUE Pres 
D signifie diagonal par rapport à l’ensemble es He y ire ee 
complet des opérateurs commutables qui servent à Re 4 
définir les états des champs libres. ; ; 
_  d signifie diagonal seulement par rapport à in = Ut Cr H)rir. 
Pénergie. RU 
D et d, figurant simultanément, signifient D ou d. Remarque : Les termes ajoutés en remarque à 
nd signifie non diagonal. lappendice [ donnent après un traitement ana- 
logue : 
== D br HtiHol  H 
PAR: à w 2 Sy AU e dE | \-2, a 
d | 
H H)a — H; —(H H)p 
se | es ct He Fe : UE Fu, ; are ke 
“Se H € f Hp Co H Ïn + (HU À Hja Co H ja + nr a} Sur! CH) 
PE, EE Hu Co H jp = | EN \n-E, 


APCE 


; l 
(H C{ H)a Co À ja si 


d! 
+fa)Suhtanle 
ù 
—{tE nu 
nr [i& 


nl 
E=EÆE,11|0 


DH E { Ha LH Ja 


—itE 
ue [is 


AS 
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formant des fonctions € et l’on fait apparaître les 
déplacements et les largeurs de niveaux (matrices E) 
dans les processus du second ordre (deux premières 


Après intégration dans le plan complexe des lignes ci-dessous). Les nombreux termes en e##z, 
termes d’ordre 2 et 4 en e de l’amplitude de proba- e-#?z … qui figurent à la fin de cet appendice 
bilité [formule (5)], on supprime les singularités en donnent zéro aux grandes valeurs de 4: 
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Notations : Dans l’élément de matrice (4HHz 
(ou (HHHH);0), les états interméditaires sont 


numérotés de gauche à droite : Z, Z’ (ou Z, Z”, Z”). 
Pour D, d, nd, & et F voir l’appendice précédent. 


Appendice IV 


Amplitude de probabilité de l’état initial : 
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(ces derniers termes sont complexes) 
etoù :«l, ...,a% sont les racines nièm® de l’unité. 


Manuscrit reçu le 19 décembre 1957. 
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Résumé. — Les mesures photométriques faites sur Le spectre émis dans l’argon, après le passage 
d’une décharge électrique, à l’aide d’un spectrographe à miroir tournant, ont permis de déter- 
miner : 1° le taux global de disparition des électrons, 2° le coefficient de recomhinaison radiative 
de quelques raies métalliques. 

La comparaison entre les résultats obtenus jusqu'ici permet de confronter les diverses inter- 
prétations proposées pour expliquer les valeurs très élevées des coefficients de recombinaison pour 
la capture des électrons par les ions moléculaires. 


Abstract. — The intensity change in the afterglow emission spectrum in argon has been measured 
using a rotating mirror spectrograph. The intermolecular Stark effect broadening of spectral 
lines has been used to measure the rate of the electron decay and the radiative recombination 
coefficients of a number of Ou I lines, 

The results for different pressures so far obtained are discussed and compared with existing 
tentative interpretations of the very high values of the cross sections found for the capture of 
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electrons by molecular ions. 


Introduction. — Les travaux effectués jusqu'ici 
sur les décharges ont permis de mettre en évidence 
une douzaine de types d’excitation et d’ionisation 
différents, obtenus par choc électronique, par 
absorption de rayonnement, par choc avec les 
atomes neutres et 1onisés, etc... 

Pour simplifier l’étude de ces réactions, de nom- 
breux chercheurs ont préféré se limiter à l’étude des 
gaz ionisés pendant la phosphorescence, alors que 
les électrons ont perdu la plus grande partie de 
l’énergie cinétique. Même dans ce cas, cette étude 
est difficile. Dans les expériences faites avec un gaz 
sous faible pression, il est nécessaire de tenir compte 
de la perte des électrons par diffusion vers la paroi 
du tube à décharge, surtout lorsque ses dimensions 
sont petites. 


Historique. — La recombinaison en volume entre 
les ions et les électrons a déjà été étudiée par 
Kenty, Mohler, Hayner [1 à 6]. 

Ces auteurs ont utilisé la technique des sondes 
pour mesurer la concentration électronique. Ils ont 
étudié la recombinaison pour les atomes A, Cs 
et Hg sous une pression inférieure au mm de 
mercure. Les concentrations étaient de l’ordre 
de 102? em-# et les coefficients de recombinaison 
trouvés de l’ordre de 10-14 cm s-1, Ces valeurs 
semblent en désaccord avec les valeurs calculées 
théoriquement pour l’atome d'hydrogène qui sont 
100 fois plus petites ; pour le Cs, par exemple, on 
s’attendrait à des valeurs de l’ordre de 
10-'emPet, 

Les chercheurs de M. I. T. [7, 8] trouvent des 


valeurs encore plus grandes. Ces auteurs déter- 
minent la concentration électronique, en fonction 
du temps, à partir de la mesure de la fréquence 
d’une cavité de résonance. Ils trouvent pour Ne, 
A et He, les coefficients 2.107, 3.107 et 
1,7.10-8 cm3 s-1, respectivement. Pour les molé- 
cules diatomiques H,, N, et O:, les coefficients 
trouvés sont du même ordre. 

La même étude a été faite, par d’autres auteurs, 
à l’aide d’une technique différente (qui a été uti- 
lisée dans ce travail) ; elle consiste dans l’emploi : 

1° d’une décharge condensée pour ioniser le gaz 
et 

20 de l'élargissement des raies par effet Stark 
pour mesurer la concentration électronique. Cette 
technique a été employée par H. N. Olsen et 
W. Huxford, pour l’argon et par Craggs et Meek 
pour l’hydrogène [9 à 11]. 

Les coefficients de recombinaison trouvés sont 
respectivement 2.10-13 et 10-12? cm3 s-1, Ces 
valeurs sont beaucoup plus faibles que les précé- 
dentes. 


Origine de la dispersion des valeurs des coef- 
ficients de recombinaison. — Les coefficients 
obtenus jusqu'ici, que nous avons extraits du livre 
de Leonard B. Loeb [12] ont été portés dans la 
figure 1, en coordonnées logarithmiques. 

On constate que, malgré une importante dis- 
persion des points, il existe une augmentation 
régulière du coefficient de recombinaison radiative 
avec la concentration électronique. Ce fait pourrait 
s'expliquer si l’on se rappelait, qu’en général, à une 
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concentration croissante correspond une énergie 
électronique également croissante. Aux concen- 
trations électroniques élevées la température du 


Farc. 1 


gaz est plus grande et sa composition n’est pas la 
même qu’à basse température, En résumé, la varia- 
tion du coefficient de recombinaison avec la con- 
centration électronique viendrait simplement de la 
modification de la constitution du gaz. Dans le cas 
de molécules diatomiques cela semble évident : le 
gaz se dissocie lorsque la température augmente 
et le coefficient de recombinaison change. Dans le 
cas des gaz rares, cette interprétation est vraisem- 
blable pour l’hélium qui possède des états molé- 
culaires excités stables. Pour les autres gaz rares, 
les molécules ionisées sont stables, mais pas les 
molécules neutres, du moins au niveau fonda- 
mental. 


Dispositif expérimental. — Le dispositif expéri- 
mental que nous avons utilisé a un double but : il 
permet, d’une part, de séparer les périodes d’exci- 
tation et de phosphorescence et, d’autre part, de 
mesurer la concentration électronique et l’intensité 
des diverses radiations en fonction du temps: 

Pour séparer la décharge de la phosphorescence, 
nous avons étalé l’émission dans le temps. Cet 
étalement ‘permet d’éliminer la période pendant 
laquelle les électrons possèdent suffisamment 
d'énergie cinétique pour exciter le gaz par collision. 
La concentration électronique est mesurée à l’aide 
des raies d'hydrogène élargies sous l’influence de 
l'effet Stark intermoléculaire. Enfin, comme nous 
le verrons plus loin, la mesure de l'intensité des 
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raies métalliques permet, dans certaines conditions 
expérimentales, de déterminer le coefficient de 
recombinaison de l’ion métallique. 

Le dispositif expérimental est”illustré sur la 
figure 2. ' 


Fic. 2. — Schéma du spectrographe du type prisme-objectif 
à miroir tournant : 

Il est constitué par : 

4) Le prisme P en flint de 60° et de 10 cm d’arête. 

2) L'objectif photographique O Krauss-Tessar ouvert 
à 1 : 6,3 de 50 em de distance focale. 

3) Le miroir octogonal M de 30 mm de diamètre et de 
1430 mm de long. 

4) Le porte-film F de forme cylindrique. 
La source E se trouve à 15 m en avant du prisme P. 


Il est composé essentiellement d’un spectro- 
graphe du type prisme-objectif. La fente est rem- 
placée par la source placée à 15 mètres en avant du 
prisme. L'objectif est un Krauss-Tessar ouvert 
à 1:6,3 de 50 cm de distance focale. En avant du 
plan focal et perpendiculairement à l’arête du 
prisme-est placé un miroir octogonal de 13 çm de 
longueur. Le film courbé suivant un cylindre est 
situé dans la surface focale. Le miroir octogonal est 
entraîné par un moteur à courant continu dont la 
vitesse de rotation peut atteindre 12 000 tours/ 
minute. Elle est mesurée à l’aide d’une lampe au 
néon alimentée par le secteur alternatif, pour les 
vitesses de 3 000 et 6 000 tours/minute, que nous 
avons utilisées le plus couramment ; pour les 
vitesses plus faibles, nous avons utilisé un tachy- 
mètre optique. 

L’étalonnage photométrique des films a été fait 
à l’aide d’une lampe étalon secondaire constituée - 
par un filament rectiligne en tungstène porté à la 
température de couleur de 2 720 ©K. La gradation 
a été obtenue par l’interposition, sur le trajet des 
rayons lumineux, de grilles métalliques de densités 
optiques connues. Pour chaque pose on a utilisé un 
film et on a fait tourner le miroir du spectrographe 
à la vitesse de 6 000 tours/minute. Les films de 
gradation ainsi obtenus ont été développés 
ensemble. 

L'avantage d’un spectrographe à prisme-objectif - 
sur celui d’un appareil à fente est qu’on photo- 
graphie la source ; le déplacement de la masse 
gazeuse lumineuse, au cours de la prise de la photo- 
graphie, a pour effet de déplacer l’ensemble du 
spectre sans en modifier sensiblement l'intensité, 
contrairement à ce qui se passe dans le cas d’appa- 
reils à fente. 

A l’aide de ce dispositif nous avons obtenu des 
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spectres dont un exemple est reproduit sur la 


figure 3. 
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Fic. 3. — Spectres de décharge et de phosphorescence obtenus 
dans l’argon sous la pression atmosphérique. L’échelle 
indique la durée de l’émission en mcrosecondes. On 
reconnaît les raies élargies de l’hydrogène et les raies 
d’arc du cuivre et du sodium. 


L’excitation électrique a été obtenue par la 
décharge d’un condensateur de 2,5 microfarads 
chargé sous une tension continue de 15 000 volts. 
Dans la plupart de nos expériences, nous avons 
utilisé une seule décharge qui a été photographiée 
avec le spectrographe ci-dessus pendant que le 
miroir était animé d’une rotation de vitesse connue. 
Remarquons que tous les spectres n'étaient pas 
utilisables pour l’étude quantitative. Tout d’abord, 
on a choisi ceux qui se trouvaient placés au milieu 
du film. Ensuite, toutes les décharges ne donnaient 
pas un plasma homogène convenant à l’étude 
quantitative. 


Homogénéité du plasma. — Pour examiner le 
degré d’homogénéité du plasma, nous avons photo- 
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graphié l’étincelle avec le même dispositif que 
précédemment, mais après avoir enlevé le prisme. 
Le résultat obtenu est illustré par la figure 4. 
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ECHELLE : 
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Fc. 4. — Photographie en lumière totale d’une étincelle 
unique, à l’aide d’un miroir tournant. On reconnaît la pré- 
sence de la détente du gaz au début de la décharge et de 
plusieurs centres lumineux en phosphorescence. 


On voit que la masse gazeuse émettrice n’est pas 
homogène. La largeur totale sur la plaque photo- 
graphique est de Î mm, ce qui correspond à la 
largeur de 3 cm dans l’étincelle. Pour nous affran- 
chir des inconvénients de ce défaut d’homogénéité, 
nous avons placé devant la source un diaphragme 
permettant d'isoler une partie du gaz ionisé. Nous 
avons pris un certain nombre d’autres photo- 
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Fc. 5, — Spectre de l’étincelle obtenu dans l’air entre deux électrodes de calcium, à l’aide d’un miroir tournant : 


a) Spectre de la décharge. 


b) Début du spectre de phosphorescence montrant les raies d’absorption du calcium : 


Ca I X4 226,7 (4 
Ca II À 3 933,7 (4 
À 3 968,5 (4 
ainsi qu’un fond continu d'émission. 


1S — 4 1Po) : 
1/2 2 SEVel2) ; 
#S112 — 4 ?PŸye) 


c) Fin de la phosphorescence montrant le spectre d'émission de la molécule CaO, 
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graphies en lumière totale et nous avons constaté 
que, dans certains cas, les mouvements turbulents 
(ou les ondes de choc) entraînent des perturbations 
considérables dans la phosphorescence et une dis- 
persion très rapide des gaz ionisés dans le sens 
perpendiculaire à l’arête du prisme. 

Nous avons utilisé également, pour produire 
quelques spectres, une « étincelle glissante ». Le 
générateur a été mis à notre disposition par le 
Laboratoire Central d’Armement (Service de 
M. Devaux). Il est composé essentiellement d’un 
condensateur de Î microfarad chargé sous une 
tension continue de 22 000 volts. Les électrodes 
sont fixées à un support isolant ou semi-conducteur. 
Dans ces conditions, il est possible de produire des 
étincelles de plus de 10 em de long qui « glissent » 
sur l’isolant. 

Pour produire des étincelles dans un gaz autre 
que l'air ou sous pression réduite, nous avons 
enfermé les électrodes dans une enceinte de verre 
dans laquelle il était possible de maintenir une 
pression inférieure à une atmosphère. De cette 
façon, nous avons pu observer l’effet de la pression 
sur l'émission lumineuse. 


Spectres atomique et moléculaire. — L'emploi 
d’une décharge condensée traversant un gaz sous 
pression atmosphérique permet d'éliminer les effets 
de la diffusion des électrons et de la recombinaison 
moléculaire, du moins pendant la première phase 
de la phosphorescence. En effet, au début, le gàz 
est à une température élevée et la plupart des 
molécules sont dissociées. Ceci est illustré par le 
spectre de la figure 5 obtenu à l’aide de deux élec- 
trodes. de calcium. 

Au début, on a l’émission du spectre N 71 dû à 
l’atome ionisé d’azote et l'émission du spectre Ca Z 
et Ca ZI. Le spectre de l’azote disparaît le premier 
et il reste un spectre de calcium en absorption et en 
émission. Les raies d'émission sont très larges et se 
confondent avec le spectre continu de faible inten- 
sité. Ce stade dure environ 100 microsecondes. Au 
fur et à mesure que le temps s’écoule, l'intensité 
d'absorption de la raie de résonance 4 226 Ca 
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augmente considérablement, alors que celle des 
raies Ca 721, 3 934-3 968 (4285 — 42 P) diminue 
notablement. Après 130 microsecondes apparaît un 
nouveau stade pendant lequel on observe l’émission 
des bandes de la molécule CaO. 

On voit ainsi que, pendant la décharge et au 
début de la phosphorescence, on a affaire à un 
plasma composé d’atomes, d'ions et d’électrons. La 
température est trop élevée pour qu’une fraction 
appréciable du gaz puisse subsister sous la forme 
moléculaire. 


Description des spectres 


Spectre de décharge. — Il se compose essentiel- 
lement des raies À Z et À JT et d’un spectre continu. 
Les longueurs d’onde des raies les plus intenses 
sont inscrites dans le tableau I. 


TABLEAU I 
LONGUEURS D’ONDE DES RAIES DE L'ARGON ÉMISES DANS 


UNE DÉCHARGE, ISOLÉE DE LA PHOSPHORESCENCE A L'AIDE 
D'UN MIROIR TOURNANT. 


A(À) A(À) \(À) 
3:650,6. HAUT & 300,1 AT L 726,9 ER 
31894740 AT & 335,8: AI 4.735,97 RE 
3:998,6 :; LA IT: '2:886,2 10. ANT L 752 00 ANSE 
& 018,9. AI : 4kS894,k © A IT LG SORNNER 
kO04k,& AI 4 9979,7 : AIT - & 806 100 
& 072,0 ::- AIT... 4 426,0 1° A IT" VASLT, SON 
BA403,9:. À Ile &430,2 :: AIT (P877 ARR 
4 491,7. + AZI 461,8 A IT LOSC 
2 154,5 TA ROLO LAURE 4 989,99 AZ 
4 281:9 » ACT & 545,0 “AIT "51445 SRE 
BASQUE AT 4.589,90... À IT C5 151 00 
&198,3 . A7 & 609,6 AZI  5214,8 AZ 
4200,7 AZ 4 628,4 AI 5 917,7 SAR 
BEST PATT 4 649,1 - DAC 5 475,2 NOR 
4266,3 AI &657,9 AII 
3270 D NSEUANT 4 702,3 5; ANT 


En dehors de ces raies d’argon, on trouve un 
certain nombre de raies dues aux impuretés con- 
tenues dans l’argon commercial : ce sont princi- 
palement des raies d’azote et d'oxygène dont nous 
donnons quelques longueurs d’onde dans le 
tableau II. 


TABLEAU II 


LONGUEURS D’ONDE DES RAIES D’ÉTINCELLE DE L'OXYGÈNE ET DE L’AZOTE ÉMISES EN PRÉSENCE D'ARGON 
DANS UNE DÉCHARGE, ISOLÉE DE LA PHOSPHORESCENCE A L'AIDE D'UN MIROIR TOURNANT. 


OXYGÈNE, AZOTE 

X(À) A(À) A (À) Xx(À) 
3 912,0 517 2 MORTE) 095 DRSANETT 5 045,4 NI 
3 954,3 O'I k 414,9 OI | 41099 NI+NII 5666 NIET 
3.973,32 O TP 204590 MOTTE DESSIN 5 679 N II 
41075,9 O0 TT GEL SAONTTN | SE RAP OC ONETT 5 932 N II 
4 096 O. IT - & 649,2 OT | £4 601,57 N° ZI 6 008,5 NZ 
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Spectre continu. — Nous avons photographié les 
étincelles pour diverses pressions comprises entre 
.5 cm-et 76 cm de mercure. Sous faible pression, les 
raies d’azote et d'oxygène sont beaucoup plus 
intenses par rapport aux raies d’argon. De plus, 
sous forte pression, on observe un spectre continu 
dont l’intensité augmente en même temps que la 
pression totale d’argon. Son comportement est 
nettement différent de celui du spectre de raies : en 
effet, sous forte pression, le spectre de raies d’arc 
Cu 1 montre une phosphorescence de longue durée 
_alors que le spectre continu montre une phospho- 
_ rescence beaucoup plus brève. Nous reviendrons 
plus loin sur ce point. 

Ces différences sont illustrées sur les figures 6 et 8. 


» 
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Fi&. 6. — Comparaison entre les spectres de décharge obtenus 
sous forte et faible pression : 

a) Spectre obtenu sous la pression atmosphérique. 

b) Spectre obtenu sous la pression de 5 em de mercure. 


On doit distinguer au moins deux sortes de 
spectres continus : l’un, émis pendant la décharge 
et l’autre, émis en phosphorescence. Le premier est 
beaucoup plus intense que le second. 


Spectre de la décharge dans l’étincelle glissante. 
— Dans ce cas, le spectre continu est très intense ; 
toutes les photographies ont été prises loin des 
électrodes, à une distance sensiblement égale de la 
cathode et de l’anode. La phosphorescence dure 
seulement une vingtaine de microsecondes et le 
spectre est composé presque exclusivement du fond 
continu et des raies d'hydrogène. La densité élec- 
tronique est beaucoup plus élevée ici que dans la 
décharge condensée décrite précédemment ; on 
reconnaît ce fait par la largeur beaucoup plus 
grande des raies H, et H4. Les différences essen- 
tielles entre les deux sortes d’étincelles sont les 
suivantes : 

1° dans le spectre de phosphorescence de l’étin- 
celle glissante on n’observe pratiquement aucune 
raie métallique (venant des électrodes), 20 l’émission 
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a lieu uniquement pendant les premières 20 micro- 
secondes environ, 3° un spectre moléculaire de C4 
apparaît souvent en phosphorescence, lorsque le 
support isolant sur lequel glisse l’étincelle est un 
corps organique comme l’araldite. 


Coefficient de recombinaison apparent. — 
Lorsque l’on ajoute à l’argon commercial une petite 
quantité de vapeur d’eau ou d’hydrogène 
(environ 1 %), on observe, dans le spectre de phos- 
phorescence, en même temps que les raies métal- 
liques, les raies H fortement élargies. 

Nous avons utilisé la raie H; pour estimer les 
concentrations électroniques. Pour cela, nous avons 
calculé les contours pour différentes concentrations 
électroniques en tenant compte, à la fois, de la 
théorie statistique de Holtsmark, valable seule- 
ment aux ailes de la raie, et dela théorie de Lorentz- 
Weisskopf-Lindholm pour les collisions avec les 
électrons. Celle-ci fournit une importante contri- 
bution au voisinage du centre. Ces contours 
calculés ont été comparés aux contours mesurés, 
et ont permis de déterminer la concentration 
ionique À, à différents instants de la phospho- 
rescence. 

À partir de ces mesures on peut déterminer la 
vitesse de disparition des ions ou le coefficient de 
recombinaison apparent « défini par : 


— ANedt = alt).Nè ou alt) — d(1/Ne)/dt.. 


Le tableau ci-dessous donne les valeurs de « 
ainsi trouvées. 


TABLEAU ÏITII 


Coefficients de recombinaison radiative 
apparents dans l’argon. 


t : temps en microsecondes ; {, : instant initial qui dépend 
des conditions électriques dans la décharge ; « : coefficient 
de recombinaison. 


(£ — to) (us) 0 33 66 -100 
«.1014(em3s—1) 2,4 10,6 48 93 


Refroidissement des électrons. — Après la dispa- 
rition du champ électrique extérieur, les électrons 
possédant une énergie cinétique de translation 
supérieure à celle du premier niveau d’excitation 
des atomes et des molécules disparaissent éga- 
lement très rapidement. Mais, la température élec- 
tronique, après cette période, reste beaucoup plus 
élevée que la température du gaz. Les électrons se 
refroidissent par collisions élastiques avec les 
atomes et les molécules. Les études expérimentales 
et théoriques ont montré que la température élec- 
tronique l’est reliée au temps f, par la relation : 


T = const. Af(t + a)?, a — Ccx 


où x est le libre parc. urs moyen et ç, une constante 
pour une température initiale donnée et pour un 
gaz donné [13 ; 14 ; 15] 
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Eyraud néglige a devant t — 0 et on a sim- 
plement : 1/0 — cte ; 0 est l'intervalle de temps 
compris entre la fin de l’impulsion et le maximum 
d'intensité dans la phosphorescence. Pour l’hélium, 
sous la pression de 15 mm de Hg, 0 æ 1.106 s. 
Pour le néon, sous la pression de 18 mm de Hg, 
0 — 1,6.10-$s. Sous la pression de 760 mm, pour 
laquelle, d’ailleurs, la relation 1/0 = cte. n’est pas 
valable, 0 serait inférieur à 10-7 s. 

On voit ainsi que, dans nos expériences, il ne 
peut s’agir d’un effet de refroidissement d’un gaz 
électronique chaud dans le gaz plus froid composé 
d’atomes d’argon. Au bout de plusieurs micro- 
secondes, lorsque commencent nos observations, les 
électrons sont en équilibre thermodynamique avec 
le gaz. Les variations d’intensité observées ne 
peuvent provenir que du refroidissement du plasma 
partiellement ionisé dans le gaz environnant qui 
est sensiblement à la température ambiante. 


Refroidissement du gaz. — Pour estimer approxi- 
mativement la vitesse de refroidissement du gaz, 
nous avons admis que le coeflicient de recom- 


2 4 6 BEI NIET ES AIO 
Fc: 7: 
Courbe I. — Variation de la température T du gaz en 


fonction du temps t, d’après la relation empirique (2). 
Courbe IT.— Variation de la vitesse moyenne 5 exprimée 
en unités arbitraires en fonctions du temps, d’après la 
relation-(1). 
Courbe III. — Variation expérimentale de v. 


binaison apparent « variait comme l'inverse de la 
vitesse moyenne ? des électrons. Pour cela, nous 
avons utilisé les valeurs de &(t) du tableau 
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IIT. Elles peuvent être représentées par la rela- 
tion empirique : 

D—%, — f e—t—h)/2,85.10 © (1) 
où D est la vitesse moyenne des électrons à la 
température 7, et v,, celle du gaz environnant à la 
température 7. Posons T, — 300 °K et écri- 
vons (1) sous la forme : 


TUE — To? = ge t—t0/2,35.107 5 — g e—4,36 . 10 4(1—te) (2) 


La courbe I de la figure 7 montre la variation 
de la température 7 suivant la relation (2), avec 
g — 82,7 et T, — 300%K, La courbe II montre la 
variation correspondante de la vitesse moyenne, la 
courbe IIT a été tracée à l’aide des valeurs expéri- 
mentales de « du tableau III. 


Phosphorescence des raies d’are. — 1) RAPPEL 
DES DONNÉES D'OBSERVATION. — Nous avons vu 
que la composition du spectre de la décharge se 
modifiait considérablement lorsque la pression 
augmentait, les raies d’arc diminuaient en inten- 
sité et le spectre continu augmentait. Des change- 
ments non moins importants ont lieu dans le spectre 
de phosphorescence. Ces modifications sont kan 
illustrées par la reproduction de la figure 8 : 
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F1G. 8. — Spectre de décharge 
et de phosphorescence de l’argon : 

Le spectre d a été obtenu sous faible pression à l’aide d’ur 
phosphoroscope à impulsions. 

Les spectres a et b ont été obtenus à l’aide d’une seule déchar- 
ge condensée, le premier sous la pression atmosphérique 
et le second sous la pression de 5 cm de mercure. 

Le spectre c correspond à une étincelle « glissante-» dans 
l'argon soûs la pression atmosphérique, 


PT 


RNA 


Le spectre d a été obtenu dans l’argon sous 
quelques mm de mercure, à l’aide d’un phospho- 
roscope à impulsions [16]. 

La phosphorescence peut être suivie ici 3 à 
& fois plus longtemps que dans la décharge con- 
densée. Pendant la décharge de haute fréquence, on 
observe un spectre d’étincelle À ZJZ et un spectre 
d’arc ; en phosphorescence, on observe un spectre 
d’arc seulement ; certaines raies d’arc ne sont pas 
excitées pendant la décharge, mais uniquement en 
phosphorescence : ceci vient de ce que la proba- 
bilité est faible pour l’excitation par choc élec- 
tronique mais importante pour la recombinaison 
radiative. Il s'ensuit, comme on peut le voir sur le 
spectré d de la figure 8, que certaines raies d’arc ne 
subissent pas de variation importante d'intensité 
lorsque l’on passe du spectre de décharge au 
spectre de phosphorescence. Ceci montre également 
que l’émission de phosphorescence est importante 
pendant la décharge de haute fréquence lorsque le 
champ électrique est faible. 

Le spectre b de la figure 8 a été obtenu sous la 
pression de 50 mm de mercure et le spectre a, sous 
la pression atmosphérique ; l'excitation était pro- 
duite par une décharge condensée. Dans ce cas 


également, on a un spectre d’étincelle et d’arc 


pendant la décharge, mais la durée de la phospho- 
rescence du spectre d’arc de l’argon est plus petite 
que dans le spectre d. 

Le spectre c de la figure 8 a été obtenu dans de 
l’argon sous la pression atmosphérique et au centre 
d’une étincelle glissante. Ici encore, la phospho- 
rescence du spectre continu est de courte durée. 
Elle est composée d’une émission continue et de 
raies H beaucoup plus élargies que dans le cas des 
spectres a et b. La température est ici bien plus 
élevée. Ce qui différencie ce spectre des spectres a 
et b, c’est l’absence de raies métalliques en phos- 
phorescence. 


Mesure optique du coefficient de recombinaison 
radiative pour l’ion Cu*. — Comme nous venons 
de le voir, l'intensité des raies d’argon est très 
faible en phosphorescence dans le cas d’une 
décharge condensée sous pression atmosphérique. 
Par contre, les raies Cu Z et Cu ZI provenant de la 
pulvérisation des électrodes sont intenses (voir 
8.3). Nous avons mesuré l'intensité de nombreuses 
raies métalliques en fonction du temps. Les 
figures 9, 10 et 11 montrent les résultats obtenus 
pour les raies 


X 5453,2 Cu Z (&p ?P9y; — 4d ?Dyja) 
À & 509,4 Cu I (324$ — e 1D;ip) et 
À & 062,6 Cu I (4p ?P$y2 — 5d ?Dsp). 
Nous avons essayé d'utiliser ces mesures pour 


déterminer, du moins approximativement, les coef- 
ficients de recombinaison de l’ion Cu*. 
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Le spectre de la décharge était composé de raies 
d’arc et de raies d’étincelle du gaz rare et l’on peut 
admettre que, pendant 100 ou 200 microsecondes, 


Fic. 9. — Variation de l'intensité de la raie CuZ X5 153,2 À 
kp 2P4y» — kd ?D3,, en fonction du temps. 


1,0 


0,5 


2 4 6 8 


mm 


Fi1c 10. — Variation de l'intensité de la raie Cu Z x 4509,4 À 


2 4F 39 —eD;p», en fonction du temps. (Échelle de 
l'abscisse : 1 mm correspond à 33 microsecondes.) Cette 
courbe diffère sensiblement de celle de la figure 9. 


We 
1,0 


Fic 11. — Variation de l'intensité de la raie Cu 1 à 4 062,6 À 
&p 2P$y» — 5d ?D;p, en fonction du temps. L’excitation 
de cette raie et de la raie 4 059 À est importante pendant 
la décharge. 

31 
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la disparition des électrons est essentiellement 
déterminée par la recombinaison des ions du gaz 
rare. On peut alors écrire : 


dMe 2 

— — = «.N 6) 

dt 1-4Ves ( ) 

où W, est la concentration des électrons et «, le 

coefficient de recombinaison de ces ions. Pour les 

raies métalliques, de concentration ionique n}, on a 
de même : 


+ — Gong Ne, (4) 


où «, est le coefficient de recombinaison radiative 
global de l’ion métallique. De (3) et (4), on tire : 
es (41 dn+ «Ne 

RER n+ dNe 


N, est mesuré à l’aide de la raie H;, élargie. sous 
l'influence de l'effet Stark intermoléculaire. 
L’hydrogène provient des traces de vapeur d’eau 
contenues dans le gaz rare. L’étude de la variation 
de W, avec le temps permet de déterminer «.. 

Lorsque la raie métallique est suffisamment 
intense, on peut suivre la variation de son inten- 
sité, J(t), en fonction du temps f, pendant plus 
de 400 microsecondes. J(t) est généralement petit 
au début de la phosphorescence, mais augmente 
avec le temps et passe par un maximum lorsque le 
gaz se refroidit, (1). 

Il est alors possible de mesurer, à un instant t 


donné, l'intensité J(t) et la somme [76 dt, à une 
constante près. On a : 


(5) 
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où +9 est la valeur de n} au temps t = t,. Les 
termes figurant du côté gauche de l’expression (6c) 
peuvent être déduits des mesures spectrophoto- 
métriques. L'expression (5) fournit alors la valeur 
de «, et sa variation en fonction du temps. 

Nous avons utilisé cette méthode pour déter- 
miner les coefficients de recombinaison radiative 
pour l’ion Cut. 


Coefficients de recombinaison de Cu* en valeur 
absolue. — Pour obtenir ces valeurs, il est néces- 
saire de connaître les coefficients «; pour l’argon. 
Nous les avons déterminés à l’aide de la relation (3): 
les résultats obtenus figurent dans le tableau IV. 


TABLEAU IV 


COEFFICIENTS POUR LA CAPTURE RADIATIVE 
DES ÉLECTRONS PAR LES IONS Cut 


(t — t0).10$ (s) "0: -:"33 66 100 
d1-1028(cmSs1)1220/ 106) 2752930 
102 (CMASTE 4,5 3,07201NE90 


Dans la première ligne, on a porté le temps qui 
s’est écoulé entre la fin de la décharge et l’instant 
d'observation, évalué en microsecondes. Dans la 
deuxième ligne, figurent les valeurs de «; pour 
l'ion A+. 

L'ordre de grandeur de ces valeurs est correct et 
correspond à ce que l’on peut attendre pour les 
atomes. Dans la troisième ligne figurent les valeurs 
de «, calculées d’après la relation (5). Les valeurs 
de dn,/n;4 ont été déduites des mesures d’inten- 
sité de la raie Cu 2, À 5 153,2 (4p ?P9, — 4d ?Dsp), 
suivant l’expression (6). 


JÈ dn+ (6a) Coefficients de recombinaison en valeur relative. 
LE ed % — Il est possible, à partir de la mesure des inten- 
Fo AR Ve (Gb) sités relatives des raies en phosphorescence, 
lo d'obtenir les rapports des coefficients b pour 
J(t) dt Aide (6c) diverses raies d'émission du spectre Cu 1 [en accord 
de Ju & ï (du Honun: avec la relation (6)]. Les résultats obtenus figurent 
to FER dans le tableau V. à 
TABLEAU V 
COEFFICIENTS RELATIFS POUR LA CAPTURE RADIATIVE DES ÉLECTRONS PAR LES 10 NS Cu+. 
\(À) 5 857,0 5 700,2 H24872 
Transition 22 P$je — l'Dyys m°D)p — 4p?P$y hp ?Pèje — 4d ?Dyp 
Intensité relative 17 13 90 
\(À) 9158;2 5 105,9 4 651,1 & 587,0 
Transition hp Po — hd °Dya  mDyye — 4p *P$pe 3 F2 — e Dh 3 Fe — 3 Dyj 
Intensité relative 65 45 32 25 
\(À) & 275,1 4 062,6 4 022,6 
Transition 3 P$y2 — € Ds 4p°?P$2 —5d?Dyy  4p 2 P9p — 5d ?Dyfo 
Intensité relative 60 47 29 


(2) Dans une récente note aux Comptes Rendus, Cloupeau 
signale l’existence, au début de la phosphorescence, pendant 
environ 20 microsecondes, dans un tube à décharge de 1 em 
de diamètre, de fluctuations locales d’intensité, dues aux 


ondes de choc. Dans nos expériences, le tube à décharge 
est beaucoup plus grand et les ondes de choc jouent un 
rôle moindre. 
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Dans la première ligne, on a porté les longueurs 
d’onde de quelques raies de Cu Z, dans la deuxième 
ligne, la transition correspondante et, dans la troi- 
sième ligne, les intensités relatives mesurées 
230 microsecondes après la fin de la décharge. 


Autres raies métalliques. — On trouve d’autres 
raies métalliques moins intenses dans le même 
spectre : ce sont, par ordre d’intensité décroissante, 
dans le visible, Zn Z, Ca Zet Na Z. Pour le doublet 
Na 22/5/8899 5 895,9 (3 2S —32P?), une 
complication apparaît en raison de la réabsorption 
importante de cette raie de résonance. La courbe 
de variation de son intensité en fonction du temps 
est nettement différente de celle des raies Cu J : 
elle semble composée de deux parties, l’une variable, 
l’autre constante et insensible à la valeur de la 
densité électronique. 


Étude photométrique de l’émission continue. — 
La répartition d'intensité en fonction du temps a 
été étudiée photométriquement. La courbe I de la 
figure 12 montre la variation de l’intensité du 


Fic. 12. 
Courbe I. — Variation de l'intensité du fond continu 
sous-jacent. 
Échelle de l’abscisse : 1mm correspond à 33 microsecondes. 
Courbe II. — Variation de l’intensité de la raie 6 162 À. 


spectre continu et la courbe II celle de la raie 6 162,2 
(4 320 — 5 3$) de Ca Z. On reconnaît que les deux 
courbes sont très différentes. L’intensité de la raie 
passe par un minimum à environ 17 microsecondes. 
La grande intensité de la raie au début de la phos- 
phorescence est manifestement liée à l’excitation 
par les électrons dont l’énergie est supérieure à 
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l’énergie électronique de l’état métastable de 
l’atome d’argon. La baisse d’intensité vient de 
l’épuisement des électrons rapides, les autres élec- 
trons n’ont plus assez d'énergie cinétique de trans- 
lation pour exciter notablement les niveaux élec- 
troniques des atomes, mais en possèdent encore 
trop pour fournir une contribution sensible à 
l’émission par recombinaison radiative. L’accrois- 
sement de l’intensité des raies après une vingtaine 
de microsecondes vient de l’augmentation de la 
recombinaison radiative avec les électrons plus 
lents. 

Nous voyons ainsi que l’émission continue de 
l’argon ne provient probablement pas de la recom- 
binaison radiative. 


log 1 


Fic. 13. — Ces courbes montrent que le logarithme de 
l’intensité du fond continu varie sensiblement comme le 
logarithme de 1 /£. 


L’intensité du fond continu peut être assez 
convenablement représentée’par une relation de la 
forme : 


log J + a.log (t + to) = b, (2) 


où J est l’intersité, t, le temps, b, une constante 
et a — 0,8. Les courbes de la figure 13 illustrent 
cette relation. Un autre exemple est fourni par la 
raie : 


5453,2 (4p 2PŸye — 4d ?Dsps) 
de Cu Zet le fond continu sous-jacent (fig. 13 et 14). 


Émission continue et température du gaz. — 
Nous pouvons relier la grandeur de l'intensité J à 
celle de l’énergie cinétique. La relation (7) donne la 

xvariation de J avec t et la relation (2), celle de T 
et t. Nous pouvons donc relier J à 7, La courbe I 
de la figure 15 a été obtenue en portant en ordon- 
nées l'intensité relative du fond continu, pour la 
région de la raie Ca Z 6 162,2 (4 3P0 — 5 #S) et en 


472 


abscisses la température absolue, déduite de la 
relation (2) en prenant 7, — 300 °K et la tempé- 
rature initiale égale à 104 °K. 


Hie 4% 
Courbe) I. — Variation de l’intensité du fond continu 
sous-jacent. 
Courbe II. — Variation de l'intensité de la raie 5 1453 À; 
en fonction du temps. 


Fic. 15. — Courbes montrant la variation de l’intensité 
des raies 5 153 À et 6162 À avec la température du gaz. 


Une seconde courbe (11) est tracée pour le fond 
continu dans la région de la raie 5 153,2. On voit 
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que l'intensité croît avec T (ou AT), presque 
linéairement. 


Diseussion. —— 1) Émission coNrINUE. — Les 
considérations précédentes, basées sur l’obser- 
vation, semblent montrer que l’émission est due à 
l’excitation par choc avec les électrons rapides 
(chauds) du plasma ionisé lorsqu'il n’est plus soumis 
à l’action du champ électrique extérieur. 

Pour aller plus loin, reportons-nous aux résul- 
tats obtenus par B. Vogel, dans son étude sur les 
spectres d'émission continue des gaz rares (He, Ne, 
À, Kr, Xe) [17]. Cet auteur a trouvé une structure . 
floue dans les spectres continus de ces gaz rares. 
Leur intensité augmentait proportionnellement àla 
densité de courant. Les pressions utilisées ne dépas- 
saient pas 70 mm de mercure [18]. 

Nous pouvons ainsi poser : 


J() = af) Ne N?, (8) 


où !V, est la concentration en atomes normaux 
d’argon et m»m un nombre entier. NV est le nombre 
d'électrons par unité de volume possédant une 
énergie supérieure à celle de l’état initial de la 
particule émettrice. Si la température électro- 
nique ne changeait pas, Ve serait proportionnel 
au nombre total d'électrons NV, comme c’est 
vraisemblablement le cas dans les expériences de 
Vogel. 
Nous pouvons poser suivant (7) et (8), 
dNe 


cJ(t) = alt) Ne N® — — TS = El + 4)". 


On en déduit : 
0 
(+ to)%.[a + b(E + 10)? 


où /, a, et b sont des constantes ; {, détermine la 
concentration initiale de Ve. Cette relation per- 
mettrait d'étudier la variation du coefficient d’exci- 
tation en fonction du temps t. 


alt) = 


2) PHOSPHORESCENCE. — La courte durée de la 
phosphorescence de l’argon ne peut être attribuée : 
uniquement à des impuretés électronégatives con- 
tenues dans le gaz rare. Ces impuretés auraient 
pour effet d’enlever les électrons en les fixant sur 
les atomes neutres ; les ions négatifs ne donnent 
pas de spectre d’arc par combinaison avec les ions 
positifs. La concentration ionique est très élevée, 
comme le montrent les mesures à l’aide des raies H 
élargies ; d’autre part, les électrons sont assez 
nombreux pour donner des raies avec les ions métal- 
liques par recombinaison radiative. 

Il n’y a aucune raison de penser que les ions 
positifs de l’argon subsistent indéfiniment sans être 
neutralisés par les charges négatives et sans se 
combiner aux autres atomes d’argon. On doit 
chercher un processus de recombinaison qui ne 


Ne 4 
donne ni spectre d’arc A Z, ni spectre continu en 
phosphorescence. Rappelons, tout d’abord, le pro- 


cessus moléculaire, connu sous le nom de recom- 
binaïison dissociative : 


Aÿ + électron —> A’ + A”. (9) 


L’ion moléculaire capture un électron, mais au 
lieu de donner une molécule excitée et l’émission 
d’un spectre moléculaire, il se décompose en deux 
atomes excités ou normaux possédant une impor- 
tante énergie cinétique de translation. Ce processus 
a été mis en évidence expérimentalement et jus- 
tifié théoriquement par Bates [19]. 

Loeb a largement utilisé cette réaction pour 
expliquer les valeurs élevées des coefficients de 
recombinaison «,, trouvées par l’emploi de la 
technique des impulsions en haute fréquence 
(x, = 1077 cm s-1 à 106 cm s-1). Les valeurs 
théoriques des coefficients de recombinaison radia- 
tive des atomes, «&,, varient de 104 cm s-1 à 
10-22 cm°s—1. Les valeurs expérimentales trouvées 
par Kenty et Mohler (x; = 10-19 cm3 s-1) ne 
peuvent être attribuées ni à l’un ni à l’autre des 
processus cités. Loeb et Kunkel tournent la diffi- 
culté en admettant que les ions positifs sont cons- 
titués par un mélange d’ions A+ et Àÿ dans la 
proportion de 10 à 1 environ. Les coefficients 
apparents ont ainsi des valeurs comprises entre «, 
et «>, de l’ordre de celles trouvées par Kenty et 
Mohler. 

Dans nos expériences (comme dans celles de 
Graggs et Meek), les difficultés d'interprétation 
sont différentes. Les coefficients mesurés 
(tableau IIT) possèdent bien des valeurs du même 
ordre que celles qu’on doit attendre pour une 
recombinaison radiative des atomes. Il n’est donc 
nullement nécessaire de faire intervenir le pro- 
cessus (9) pour expliquer les valeurs de « anorma- 
lement élevées. S ee 

D'autre part, pour expliquer l’émission des raies 
d’arc dans les expériences de Kenty et Mohler, 
Loeb suppose que, dans le processus (9), les 
atomes excités A’et A” ont une énergie supérieure à 
celle de l’état métastable. Dans nos expériences, 
nous devons, au contraire, trouver pour quelle 
raison les raies À Z sont si peu intenses en phospho- 
rescence. Dans le processus (9), les atomes A’ et A” 
devraient alors être, soit des atomes normaux, soit 
des atomes métastables. La nature de ces atomes 
changeraït ainsi avec la pression du gaz. 


3) INTERACTION ENTRE LES IONS À} ET LES 
ATOMES A(1S,). — Agglomération atomique. — Si 
nous admettons avec Loeb que, sous la pression de 
quelques mm de Hg, la recombinaison radiative est 
accompagnée d’une recombinaison dissociative par 
suite de la formation de molécules Aj, on doit 
avoir, sous la pression atmosphérique, surtout des 
ions moléculaires et peu d’ions atomiques. Dans ce 


PROCESSUS D’'ÉMISSION DANS LA PHOSPHORESCENCE DE L’ARGON 


k73 


cas, on peut envisager la formation d’ions plus 
complexes A+, A}, … par suite de l’interaction 
entre les ions A+, Af, … avec les atomes A(1S). 

Pour les grandes distances internucléaires, 
l'interaction entre A*(2P) et A(1S,;) est similaire à 
l’interaction entre un proton et un atome H 
ou un atome He au niveau fondamental. L’éner- 
gie d'interaction Æ est celle d’un dipôle induit, 


Er) =n8e or (10) 


où B est la polarisabilité de H(?S,,) et r, la dis- 
tance entre les deux atomes. Dans le cas de l’inter- 
action entre un proton et une molécule normale H,, 
on obtient la molécule H#, dont l’énergie de disso- 
ciation en H+ et H, est de 3,3 eV. La molécule Hÿ 
est donc très stable. Si l’on applique la relation (10) 
à l’attraction entre Aït et A(IS:), on a : 


E = —1,6.10—22.e2[2r4, 
alors que, pour l’attraction entre H+ et H,,on a 
E = —1,0.10—24e?/9r4, 


Aux grandes distances internucléaires, l’inter- 
action entre A+ et A(IS;) serait ainsi plus gran de 
qu'entre H+ et H, et on doit s’attendre à ce que la 
molécule Aÿ soit assez stable. On trouve que 
l'énergie d'interaction pour la distance égale au 
« diamètre de collision cinétique » est supérieure 
à 0,1 eV pour A*, alors qu’elle ne dépasse pas 
102 eV pour A,. Ainsi, sous pression élevée, à 
la suite de l’action électrostatique induite par la 
charge de l’ion, on aura une agglomération formée 
d’un ion positif et de plusieurs atomes normaux 
d’argon. On obtient une sorte de molécule poly- 
atomique possédant, au centre, un ion A+ entouré 
de n atomes normaux A(1$,). : 

La recombinaison de cet ion complexe peut 
s’opérer de deux façons différentes : 


AT An + e — Aa LL hÿ recombinaison radiative  (11a) 
FE — (n + 1) À + énergie cinétique (11) 
Anñy1 + À — (n + 2) À + énergie cinétique (116) 
AT Ày + e — A’ + nAÀ, recombinaison dissociative. (12) 


Suivant le processus (11), la molécule A%,, se 
trouve dans un état électronique fortement excité, 
pouvant faire partie d’une série de Rydberg. 
hv aura alors une faible valeur et la longueur d’onde 
de la radiation serait située dans l’infrarouge. 
Comme beaucoup d’autres molécules poly- 
atomiques, Aÿ,, serait instable et se décomposerait, 
sous l'effet de collisions, en atomes normaux, 
suivant le processus inverse de la prédissociation. 
Celle-ci peut être très rapide, mais son taux est 
réglé par (11a). De cette façon, on obtient un coef- 
ficient de recombinaison global voisin de ceux 
obtenus pour la recombinaison radiative des 
atomes, en accord avec les valeurs expérimentales. 
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La réaction (12) est semblable à (9) avec cette 
différence que les énergies de dissociation de A et 
A+ A, sont très différentes. Si les molécules Aj(v) 
possèdent le nombre quantique de vibration v = 0, 
on a : 

Aÿ (0 — 0) te—>2A(1S,) + Ei—D, (13) 


ou 
> AL AfHSe), 


où Æ — 15,8 eV est l’énergie d’ionisation atomique 
et D,, l'énergie de dissociation de Aÿ en At(?2P0) 
et A(IS,). D, n’est pas connue ; si l’on admet qu’elle 
est de même ordre que celle de la molécule 
Hez (X 22), on obtient 12,7 eV pour l’énergie 
électronique de A’. La transition permise 
À" (12,7) — A (métastable) + Av, 
vers les niveaux métastables, ayant les energies 
d’excitation de 11,5 et 11,7 eV, fournit la limite 
supérieure kv < 1,1 eV correspondant à l’émission 
dans l’infrarouge proche. 
Pour le processus (12), on aurait de même : 


At An te—>{(n +1) A(S5,) + Ei— D; 
— A’ + nA(S,;). 

La différence entre (13) et (14) est que D, > D;, 
Déjà pour n > 2, Æ — D, < 11,5 eV et A’ ne 
pourra pas avoir une énergie d’excitation supé- 
rieure à celle de l’atome métastable A(2P). Dans 


ce cas, aucune émission atomique permise ne 
pourra avoir lieu. 


(14) 
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Effet Stark. — Il reste à trouver la cause de la 
disparition du processus de recombinaison disso- 
ciative (9). Le plus simple est de faire intervenir la 
préionisation des états moléculaires excités sous 
Pinfluence du champ électrique intermoléculaire. 

On sait, en effet, que dans un champ électrique : 
intense, les atomes fortement excités sont ionisés 
et leur énergie fait partie de ce que l’on appelle 
«domaine continu » où seuls existent les ions et les 
électrons. Dans les mêmes conditions, les molécules 
fortement excitées ne pourraient plus se former. 

Les sections efficaces pour la recombinaison 
dissociative avec formation de molécules métas- 
tables ou faiblement excitées sont très petites, la 
différence des énergies électroniques étant élevée. 
Dans ce cas, seule reste la recombinaison molé- 
culaire radiative comme premier processus élémen- 
taire. 


Conelusion. — Pour rendre compte de nos obser- 
vations, nous sommes conduits à admettre la for- 
mation d'ions complexes par collisions des ions 
atomiques avec les atomes normaux. Ces ions 
moléculaires se recombinent avec émission de 
rayonnement. Les molécules formées sont peu 
excitées ou normales, en raison de la présence d’un 
champ intermoléculaire intense. Elle se décom- 
posent en atomes normaux ou métastables car leur 
courbe de potentiel est du type « répulsif ». | 


Manuscrit reçu le 14 janvier 1958. 
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PROPRIÉTÉS DES ÉQUATIONS DU GRAVITON EN THÉORIE FONCTIONNELLE 


Par Jean-Louis DESTOUCHES, 


Institut Henri-Poincaré, Paris. 


Sommaire. — Étude de quelques conséquences des équations des champs associés à un corpuscule 
de spin maximum 2 (graviton) : conséquence des systèmes (92), (S;), (S°), (S?), (5°); (SO). Formes 


des équations de propagation pour les divers champs associés à un corpuscule. 


Abstract. — Study of some consequences of the equations of the fields associated with a melted 
particle of maximum spin 2 (graviton) : consequences of the systems (2), (S:), (S°), (5°), (Se), (So). 
Form of the propagation equations for the various fields associated with this particle. 


1. Équations du graviton. — Dans un article 
précédent [1] nous avons indiqué les équations 
fondamentales du graviton et les équations des 
champs associés au corpuscule de spin maximum 2 
en théorie fonctionnelle. Les équations de champ 
peuvent être groupées en sous-systèmes (5), (S:), 
(S5), (85), (So), GS), l'indice correspondant à la 
valeur du spin. Les équations ont lieu entre des 
champs ® et des termes non-linéaires Q. Il est 
commode de poser 

1 
x —=aM@a+O4 (M=qme). (1 

De cette façon les équations peuvent être écrites 
entre les champs ® et y. Le système (S,) prend 
ainsi la forme 


du D(vp) 0) D(up) Tr Xluvlo (2) 
(8) dP Drpulv TX (y) (3) 
du Drooiv — d Droolu — X([uvlloal)- (4) 


2. Conséquences du système (S,). — Des équa- 
tions du système (S,), on peut tirer un certain 
nombre de conséquences. (Dans tout ce qui suit, 
les sommations devront être faites sur les indices 
répétés, qu’ils soient tous deux inférieurs ou l’un 
supérieur et l’un inférieur, et les indices allant 


de1à4.) 
4° Appliquons 2° à (3), il vient après échange 
de pet. v, 
— D Huy) — — DV Xtvu) — DV D Drovtu: 


Échangeons les indices v et 9 qui sont tous deux 
muets ; 


— d Huy — dP D Dion: 


D'autre part, échangeons l’ordre des indices p 
et v dans le crochet ; comme il y a antisymétrie, 
on a : 


— dV Xquw = — DV dP Divolu- 


Comme l’ordre des dérivations peut être inter- 
verti, des deux dernières relations il résulte que 


(de dV Divolu Æ 0). (5) 


20 Dans l'équation (2), identifions v et p ; puis 
tenons compte de (5), de la définition (1) et du fait 
que dans l’univers de Minkowski on a à, — » en 
coordonnées cartésiennes, il vient : 


dv X (uv) ee 0, 


1 
Xugle + 7 à Qun = — du Pop. (6) 


30 Remplaçons Yquorvwn Par Son expression tirée 
de (4) ; puis remplaçons d,,% par son expression 
tirée de (2) inversons v et p dans le crochet [vo] 
pour à, Dry puis remplaçons-le par son expres- 
sion tirée de (3) ; enfin remplaçons à, ®,,, par son 


“expression en Q tirée de (1) et (5) ; on obtient 


(7) 
1 1 
Xupllve) = — M dy (, Do FA M de Qive) ne Qiwste) —— X(uv)- 


49 Partons de (2) pour calculer la divergence 
de Yruve Puis utilisons (1) et (5), il vient : 


1 
dP Xluvlo — 7j 2° Qu Q(ve) De dy Que): (8) 


Considérons d,(Qiuoi — Qrvem), utilisons (1), (3), 
(2), puis après réduction encore (2), on obtient 


de (Qtuply —— Qivolu) = do Xtuvle- (9) 


Considérons (7), permutons les indices uv, sous- 
trayons les deux expressions l’une de l’autre, il 
vient 


1 
VW dP(du Qivp) — dv Qu) = dv Qtuplp — du Qivele- 


En regroupant ceci avec (8) on obtient fina- 
lement 
1 
de Xluvle — m veu (O7 — d Quoi) 


d(Qtuelv RS Qtvelu) = dy Qtuele — dy Qtvele- 
(10) 
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59 En remplaçant les x par leur expression tirée 
de (2), on constate que les termes se détruisent deux 
à deux, d’où : 


dr Xuvle + dv Xtrulp + du Xivrle = 0. (11) 


60 De même en remplaçant les y à quatre indices 
par leur expression tirée de (4), les termes se détrui- 
sent deu x à deux et on a : 


dr Xtuvlpol) + dv XErullpo! + du X{vrllesl) — 0. 


70 En remplaçant encore les x par leur expres- 
sion tirée de (3), on constate que les termes se 
détruisent deux à deux en vertu de la symétrie 
des D, et que l’on a la relation algébrique 


Xtuvlo + Xtouly + Xlvlu = 0. (12) 


89 De (4), en échangeant les paires symé- 
triques [uv] et [po], on tire 
du Dipolv — dy Dioolu a: d Druvla + da Druvio = 0. (13) 


90 Considérons la même expression en x ; trans- 
formons-la par (2), les termes se détruisent deux à 
deux en vertu de la symétrie de ®,,,, d’où 


0. (14) 


( 


du Xtpoly — dy Xteolu — dp Xluvla + da Xtuvle 
109 De (1), (13), (14), on tire alors 

du Qrpolv — dv Qtpolu — de Qtuvla + do Qruvie = 0: 
les Qruvie 


(15) 
Ceci est une première condition sur 
résultant de (2) et (4) par (13) et (14). 
119 On a 
dy Prorir — da Pivrir — XUvrllorh + X(vor- 
129 Considérons 
Xuvllpo) + XEuollvo) + Xwpllavl) ; 


remplaçons les y par leur expression en ® tirée 

de (2) ; remplaçons ces ® par leur expression en # 

et © tirée de (1), utilisons (12) pour supprimer les 

termes en x sous à, et (11) pour supprimer des 
termes en y. Posons pour abréger : 


pou = dy Qtoolu + do Qwelu GE db Qtovlu- 


On vérifie immédiatement qu’il y a antisymétrie 
par rapport aux indices médians. 


[o) 5 As 
ypau 1 = 0 


Il reste alors : 


(16) 


Xuvleo!) + X(uollve) + X(IupILovl) 
12 
7 M [2voou Had du(Qtpolv + Qtvelo Sr Qtovle} ]: 
On peut transformer cette formule en utili- 


sant (15) et en appliquant des permutations circu- 
laires aux indices, d’où : 


1 
X{Luv]Loo]) 35 Ltuollvel) + Xluelloyl) — M [dy (Qtuplo-— Qtucle) 


Gi do(Qtuvle Ru Qtuelv) ce do(Qruolv ER Qruvig)]: (17) 
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Cette relation fournira la première identité de 
Bianchi dans la théorie de la gravitation 
139 Considérons 
d® X{relluvD- 


Remplaçons x par son expression tirée de (4); 
comme d° d, —t1,le premier terme donne 3 De. 
Transformons l’autre terme en 3° à, en utilisant () 


, 1 
(2), puis remplaçons les d° ®,., par UE d On 
en vertu de (5) ; nous obtenons : 
dT X(relluv) — (En Brie 
1 
ce TEL do(dy Qu > dy Qwo + MQruvir)-: (1 8) 
3. Conséquences des équations (S,). — En 


introduisant les fonctions y, les équations de ($:,) 
prennent la forme 


k du Divel — dv Duel ee XibvIe (19) 
(S5) $ de DEulv — XIuv] (20) 
du Dibov — dv Dibolt — Xiuvileoil 


19 Considérons d su, utilisons (20) puis, d’une 
part, échangeons les indices u et p qui sont tous 
deux muets, ce qui donne > 24 ®f,3,, d'autre part 
permutons © et u compte tenu de l’antisymétrie, 
d’où — 24 » D, ; Ces deux quantités étant égales 
et opposées sont nulles, d’où 


(èe DU Dur — 0). (22) 


20 De même transformons 2 44% au moyen 
de (19), puis utilisons (1) et (22), il vient 


dE Xtuv] = 0, 


1 
dP Yiuvie = 77 dv Qrue1 — du Qrtvil- 


30 Partons de 9 Ywomuvm Utilisons (21); le 
premier terme est 3 D, ; transformons le second 
terme par (1), (19), (22), il vient 


il 
dT Xtfrolluv] — T1 Diuve SE ME dT dldu Qivr] — dy Qturi] 
Al 
+ 37 0" do Qivie: 


40 En utilisant (19) et la propriété d’antisy- 
métrie qui détruit les termes deux à deux, on voit 
que 

du Xibols — do Hpeu + do Alive — da Halo — 0. (23) 

50 La même expression que (23) en ® donne 
par (21) et en vertu de l’antisymétrie 
du Dipoi — dy Tipalu + de Travis — do Diuvle = 0. (24) 

60 Par suite, en vertu de (1), de (23) et (24), on 
tire : 


Fe 2: rs + 
du Qteoiv — dy Qfpolu + do Qiuvia — da Que = 0, 


de (21) ; remplaçons D 


No 
79 En utilisant (19), on voit que les termes se 
détruisent deux à deux, d’où 
d+ Xihvlo + d Are + dy XVIe 0; 


8° D’après (21), les termes se détruisent deux à 
deux, d’où 


dr Xtuvlteo! + dy Xrwlleoll + du Xvrlleoll — 0. 
90 En utilisant (19), l’antisymétrie, (1) et (22), 
on a (les indices répétés étant sommés), 
1 
HV = 7m à Qui 


- 100 Remplaçons Yywomvon Par Son expression tirée 
Del Par son expression tirée 
de (1) et (19); D, est nul par antisymétrie, utili- 
sons (1) et (22) ; inversons vet p dans Dé, ici 
>, = , utilisons (20), d’où 


1 1 
Xtwollvell — 77 du G d8 Qivel — Que) + Xivul. 
Le groupe ($,) a une forme différente de (S;) et 
(85), mais le raisonnement de M. Louis de 
Broglie [2] se transpose au cas non linéaire. Posons 
1 
Dunl ad Euvpa Dleol ; 
®? = a euvogl DEVIS + Dove + Dies) 
les équations du groupe (S;) deviennent 
du D — dy D = Ya] x 


(D @ 
d6 Diou — M yu - 


(25") 
(26”) 


Pour établir (26”), on part du premier membre, 
on tient compte de la définition de ®f)y, on sépare 
les deux termes par antisymétrie, on utilise (19), 
on divise chaque terme en trois parties par permu- 
tation circulaire, enfin on utilise la définition de y 
identique comme forme à celle de ®f,. (25”) 
s'établit d’une façon analogue. 

On a donc bien des équations de for me maxwel- 
lienne. 

Le cas j — 1 comprend bien une description de 
trois photons purement maxwelliens (tandis que 
dans le cas d’un corpuscule de spin 1, le cas de 


* spin 0 se joignait au cas de spin 1 pour former les 


équations non maxwelliennes ; dans le cas de spin 
maximum 2, les équations de spin 0 se joignent à 
celles de spin 2). 


4. Conséquences des équations (153) et (51). — 
En introduisant les fonctions y, ces deux groupes 
d’équations s’écrivent : 


du + D) — dy + DE — Xiuvl (25). 

5 JD Dour = +X6 (26) 
(S;) + 72 
du + Dv = oXuv (27) 

do Druvr — Xtuvie (28) 
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| dy + D — à + Du gs Aus] 
d Diou] 


(S5) : SR 
du + Do — oXuv 
d Du = XLuvlo- 


Ces deux groupes ont même forme et ont donc 
des conséquences de même forme. 


1° Considérons 2°, x, transformons par (27) et 
(1) puis (26) ; d’une part remplaçons @,, par 
— ®!,,, en vertu de l’antisymétrie, d'autre part les 
indices po et v sont muets et nous pouvons les 
échanger ; ajoutons membre à membre les deux 
relations ainsi obtenues et divisons par deux, les 
termes en ® disparaissent et il reste 
D" o%e = — "77 du d +QŸ (29) 
20 Considérons encore 54 transformé 
par (27) ; transformons cette fois par (25), puis 
un terme par (1) et l’autre par (27) ; chan- 
geons D en — D,,, et utilisons (26). Utilisons 
en fin (29) et tirons > 5%ou) On trouve : 


’ , | 
D ou = M +48 — 0 Qrun — +7 du d +0. (30) 


Remarquons aussi que de (27) on tire immédia- 
tement 


20 oXou = [1 + DE. (31) 


30 Considérons 2, 0%ov — dy oXou utilisons (27), 
puis (25), enfin (1) et (28), on obtient 
du oXev — dy Ft = M XTuvle + dE Qui. 
40 Par (27), d’une manière semblable, on à 


dy oXve — dy oXup = 0. 


5° Considérons ® %wv% utilisons (28) et (1), 
puis (25) ; permutons les à et les ti et utilisons (31) 
pour chasser les ©; utilisons (30), posons pour 
abréger 


’ LA LA LA 
2uva —4 du Qrval + dy Qroul + do Qui ; 
9". ne change pas par une permutation circulaire 
VS ; à g Ê A P A PS QE 
? re: Le} | 
des indices et Dyo = — %,,+ Utilisons (1) et 
enfin (25), on obtient : 


(32) 


, , 1 , 
dP Xtuvlo — M Yu + dy +Q À +QË ET d9 Duvo: 


69 Considérons ® y, utilisons de même (28), 
(1), (25), puis (27) pour un terme et (31) pour un 
autre ; ensuite (30) et (29) ; les termes en Q dispa- 
raissent et 1l reste 


dP tou — dv +Xù 
enfin par (1) et (27), on a 


LA 2 + 
dP Xtouly — M ou + dy + Qu. 
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70 D’après (28), on a 
de lus — Vo Xtuvie — 0. 
8 En utilisant (28), (1), (25), (32), on obtient 
# ’ 2 1 ‘ 
du Xtvele + d Xtuvla + dy Xfeule — y Vo Tuve- 


90 De (27), (1) et (26) et en tenant compte de 
l’antisymétrie, on tire (les sommations portant sur 
les ir dices répétés) : 


du = — qu +08: Du d® Dieu] — 0: (33) 
100 Par (27) et (25), on a 
oXuv — ok = Xiuvh 
119 Par (28) et (26), on a 
Xuple = — +XL- (34) 


429 Par (28), (1), (25), (32),on a 
’ ’ il ’ 
Have + Xeulv + Xiwelu — 77 Pouv. 


On obtiendrait des équations de même forme à 
partir de (5); il faut seulement remplacer les 
indices supérieurs + par — et ’ par ” dans les 
relations précédentes pour les obtenir. 


5. Forme usuelle des équations maxwelliennes. 
— On passera des équations de (S,) modifié, de 
(S5), de (S5), à la forme des équations de Maxwell 
dans l’espace à trois dimensions en posant 


: Lt Ù 

La —= LU, dy = —-— 

4 4 ct 
Or EC DOS = iKY 


Xe) = KG, Xe) = K Gi, yien = Æ Pr, Yian — iK 6; 


alors (25) donne 
> — 
rot (0 6 == GB, — - 


Posons de même : 

Pros = À 0€, Disg = À 00, Dis = LE D, 
QG=ÆKÿ Qi —ikp 

alors (26) donne (de même que (34)) : 


Drial = JC; 


ee 


— + 
Use de AS em PR ET à a 


D’après (1) 
NE M Du 5 Qu 
alors 
— 
= K(MA Hi): y = iK(MV + bp) 


et nous retrouvons bien les équations de [3]. 
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L’équation (27) définit sxuy de même (28) 
définit ju ; la relation (33) donne 


div & SAV 1 {aa 


6. Le groupe (S;). — Du groupe (S,) on peut 
extraire un groupe (IS) de structure analogue à S,. 
D'abord, de (6), en posant 


1 
Xluele 4 Xtuple Sin nm Que) ; 


J 1 
Que Ed Qtuele np um? Q(up) 


nous tirons, les sommations étant effectuées sur les 
indices répétés, 


(35) 
du Pop — — Xuple OU du Pop — — M Druplo — Qluole: 
De (3) on tire 
dE Dinplo — — Xtpp); (36 
De (4), de l’antisymétrie, de (3), on tire 
du Pivole — Xupllve) + Xtuvi- (37) 


Les trois équations (35), (36), (37) constituent 
le groupe ($5). Ce groupe fait intervenir l’inva- 
riant Xp: CES équations peuvent être mises sous 
une forme identique à celles de (8,) en posant : 


D” —=4 Léo; X° —à op —à M Ds + Qpp 


2 > 2 
4 0 0 
+ Du —à Diuple ; Xu —a Xluple —a M Diuple + Qiuele 


LÀ 
+Xuw a Xuellvo) + X(uv)- 


En effet, on voit qu'avec ces définitions, (35) 
prend la forme de la 17e équation de (S 
de même (36) prend la,forme de la 2e équation 
de (S5) et (37) la forme de la 32, compte tenu de 
la symétrie en uv. Ce système a donc pour consé- 


quences des équations de la forme : 


d(XTupILve1) + Xtuw) APE du oo (38) 


Xluelluen + 2 Xuuw = 0. 


7. Équations de propagation. — Revenons main- 
tenant aux See du système (S,), c’est-à-dire 
aux équations (2), (3), (4). Nous allons montrer 
qu’elles correspondent bien à ce que l’on peut 
appeler un «graviton », c’est-à- -dire à un corpuscule 
qui soit au champ de gravitation ce que le photon 
est au champ électromagnétique. 

Pour cela, établissons encore quelques consé- 
quences des équations (S,), notamment explicitons 
les équations de propagation. Nous avons indiqué 
sans démonstration dans l’article précédent [1] que 
chaque champ ® ou y satisfait à une équation de 
propagation de la forme c D, — M? ® + 2(,); 


ilnous faut calculer explicitement les termes 2(@®,) 


o) (cf. [1)), 


(39), 


{ 
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et 2(y,) pour les champs intervenant dans les 
équations du groupe (52). 


1° Considérons d’abord a Dos : ; lies (2), 
(5), (1), (3) nous obtenons 


(40, 

EL Don = M? Du + MO — dP Qrouv —+ du DP Q(ov- 
20 De (5), (1), (40), puis (5), on tire 

D d Qi — de(MD, Qrovir + dy do Q(pr))- 


30 De même, nous aurons pour 1 Xrwvles Par (2), 
(40), puis (2), 
[1 Xtuvle — Te Xluvle — Moy Qe) 0) Quoi) 
<E dT(du Qrnvle — dy Qtewe)- (42) 
4° Si nous portons cette valeur ue (18), en 


utilisant (1), puis en faisant apparaître 2... défini 
par (16), enfin par (2) et (1), on trouve 


(41) 


dT X{relLuvl) = dy Xtup) — dy PAU) 
1 1 
PE TN | uvre — de [Ormes ET. (dv Qu) — du Ovni] Ê 
(43) 


0° Prenons la divergence de (7) ; utilisons (40) 


pour avoirr3 ®,, il vient 
D Xltwpllve) = —— du pp: (44) 


60 En comparant (44) avec (43) pour v = p et 


PROPRIÉTÉS DES ÉQUATIONS DU GRAVITON 
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ou encore : DT Dpro — 0. (45) 
De l'antisymétrie par rapport aux indices 


médians il résulte que 
DD 00 10 
70 De la définition (16) et de (15) résulte encore 
de dr(urov — Lyspu) = 0. 


8° D'autre part, Yqmotver €t Xww Sont reliés par (7) 
et en utilisant (40), par des indices égaux pp, 
puis (1), on a la relation (39”) qu’on peut encore 
écrire 

XAvellv) = — 2 Xoo: 


90 Pour t Xtwoltven» PAT (7), (40), (1), puis (40), 
(41), (45), et enfin (7), on trouve 


C3 Xaueltven — 
= M? xquoltvon — À Qu + dul2 de Quoi — dy Qpp) 


+ M{(du Queple + de Qroulv) + -; du de drlQiveir + Qrrvle): 
D'une manière semblable, par (4), (1), (42), 
puis (1), (4), on a : 


 Xtuvitesn = M? Xtuviteon + M{du Qrociy — dy Qtpolu) 
ee Q(o) — do Q(ps)) + dy(d9 Q(au) — da Qu) 


ARE F7 CC ( 2 'orov Pere dy Voroul- 


Manuscrit reçu le 31 octobre 1957. 


sommant sur p, tenant compte de (5) et (41), on a 
NE Qtuele ie drld6 Qrrule Sin dy Qtexe) ; 
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LUMINESCENCE DE L’AZOTE SOLIDE (4,2 CK) CONTENANT DES ATOMES OU RADICAUX LIBRES. 
EFFET DE TRACES D'OXYGÈNE, D'HYDROGÈNE ET DE VAPEUR D'EAU (1). 


Par HergBERT P. BROIDA et Maurice PEYRON (?), 
National Bureau of Standards, Washington D. C. 


Résumé. — L'influence importante de traces d’oxygène sur le spectre de l’azote solide conduit 
à attribuer le groupe de raies B à l’atome d’oxygène (transition 4$— 1D). De petites quantités 
d'hydrogène et de vapeur d’eau n’ont qu’un effet très réduit. . É 

Plusieurs raies, observées de part et d’autre de la raie « (transition 2D —4$ del’atome d’azote) 
et des raies B sont en relation à la fois avec l’atome d’azote ou d’oxygène et la molécule d’azote 
La possibilité d'échanges d’énergie de vibration à l’intérieur du solide est envisagée. 


Abstract. — The influence of traces of oxygen on the solid nitrogen spectrum has led to the B 


lines being attributed to atomic oxygen (transition 5S — 1). 


water vapour have no important effect. 


Small quantities of hydrogen and 


Satellite lines, lying on each side of the à line (atomic nitrogen transition 2D — #$) and the B 
lines, as well as being related to the respective atoms are also related to the nitrogen molecule. 
The possibility of vibrational energy exchanges in the solid is discussed. 


1. Introduction. — L'étude de la luminescence 
de l’azote solide, gelé à la température de l’hélium 
liquide, après passage dans une décharge électrique 
(maintenue dans un résonateur par un générateur 
de micro-ondes oscillant à 2 450 Mc/s) a été reprise 
à nouveau récemment par A. M. Bass et 
H. P. Broida [1], dans le but d’observer les espèces 
contenues dans l’azote actif et d’étendre cette 
méthode à l’étude des composés instables inter- 
médiaires à courte durée de vie produits au cours 
des réactions chimiques. 

Dans une précédente publication [2] nous avons 
montré les modifications importantes du spectre 
d'émission dues à l’imtroduction, avant la décharge, 
d’un diluant inerte (argon), en particulier sur la 
structure et la longueur d’onde de certaines raies 
atomiques. Au cours de cette étude, nous ayons 
remarqué que les impuretés contenues dans l’azote 
modifiaient profondément la répartition de l’inten- 
sité dans les divers systèmes et nous avons entre- 
pris un bref examen de ces faits 


2. Spectre de l’azote solide. — Si l’on utilise un 
gaz commercial (azote 1), le spectre obtenu com- 
porte deux groupes de raies atomiques très intenses 
et divers systèmes moléculaires beaucoup plus 
faibles (fig. 1(a)-fig. 2(a)) : 

Le groupe de cinq raies fines « (5 230 À, vert) 
attribué par C. M. Herzfeld et H. P. Broida [3] à 
l'atome d’azote (transition interdite 2D — 4$). Ces 
raies sont accompagnées de deux satellites «’ et «”. 

Le groupe de trois raies larges B (5 549, 5 616, 
5 667 À, jaune-vert) dont l'attribution est incer- 
taine. La raie 5 549 À devient relativement plus 


à (1) Cette recherche a été effectuée dans le cadre du 

« National Bureau of Standards Free Radicals Research 

Program » suventionné par le « Department of the Army ». 
(?) Université de Lyon, France. 


intense dans un mélange d’argon et d’azote ; elle 
subit un déplacement vers le rouge qui dépend de la 
concentration en azote (40 À pour 5 % d’azote). 
Ces raies sont également accompagnées de deux 
satellites 8’ (trois raies) et 8” (trois raies). 

Le système de bandes À (bleu-violet) que l’ana- 
lyse vibrationnelle conduit à attribuer [3] à la 
molécule d'azote (transition 2} — 3X*). 

Les bandes B larges et diffuses (bleu-violet) ; la 
position des maxima d'intensité suggère une cer- 
taine identité avec le spectre d’émission et 
d'absorption de NO, [1]. 

Dans le spectre des mélanges d’argon, de néon 
ou de krypton et d’azote apparaît le système de 
Vegard-Kaplan (transition °2f -— 12) de la molé- 
cule d’azote [2]. Ce système est également présent 
dans l’azote très pur. | 

Notons en outre, que le spectre de NO (sys- 
tèmes £ et y) est relativement intense. Ceci montre 
déjà la sensibilité de la luminescence du solide à 
une petite quantité d'oxygène. 


3. Influence de l’oxygène. — a) RÉSULTATS ! 
EXPÉRIMENTAUX. — Un simple passage de l’azote 
commercial (azote 1) dans un piège à air liquide 
affaiblit considérablement les raies $ et les 
bandes À et B (azote 2) et fait disparaître le 
spectre de NO. Le groupe de raies « n’est pas 
affecté (fig. 1(b) ; fig. 2 (b)). L’addition ultérieure 
de 0,1 % d'oxygène à l’azote 2 rétablit les raies &, 
les bandes À et B et le système NO (fig. {(c) ; 
fig. 2(c)). En augmentant la quantité d'oxygène 
ajoutée, on fait décroître très rapidement B, alors 
que l'intensité relative par rapport a « de À et B 
continue à croître (fig. 2(d)). L’intensité absolue 
de « décroît également assez rapidement ; un affai- 
blissement général de la luminescence émise par le 
solide est d’ailleurs visible lorsque la proportion 


No 4 


d'oxygène dépasse { % ; de plus, l’air et l'oxygène 
pur n’émettent aucune radiation visible. En outre, 
nous avons utilisé dans les mêmes conditions (débit 
de gaz, puissance dans le guide d’onde, temps 
d'exposition des clichés) de l’azote commercial très 
pur (azote 3 : moins de 10 parties par million d’oxy- 
gène). Dans ce cas, les bandes À et B disparaissent 
totalement et la raie B est très affaiblie (fig. 3(a)). 
L’addition de 0,1 % d'oxygène à l'azote 3 provoque 
NH 


G Bandes A 
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le phénomène décrit précédemment (fig. 3(b)). 

Une estimation visuelle des intensités relatives 
(lintensité des différents systèmes étant prise 
comme unité dans le cas de l’azote 2) est indiquée 
dans le tableau 1. Ces nombres traduisent le maxi- 
mum d'intensité des raies 6 pour une faible concen- 
tration en oxygène (environ 50 à 100 parts par 
million) et l’accroissement continu de l'intensité, 
par rapport à la raie «, des bandes À et B. 


NO 
2 “ 
(a) 
ENTREZ 
LB” Bandes B NO 
B 
(b) 
(c) 
(d) 
a Bandes A f 
ee TE ET SO ER I STE nt te OP ET ERT NE RE NE TRE 
5000 4000 3500 3000 2500 À 
Fic. 4. — Luminescence du'solide en cours de formation à partir de : 


(a) Azote 1 (50 parties par million d’oxygène). 
(b) Azote 2 (azote 1 purifié). 

(c) Azote 2 (0,1 % d’oxygène). 

(d) Azote 2 (1 % d’oxygène). 


Spectrographe à prisme de quartz F/4 Plaque : 103 a 0 Kodak. Temps de pose 1 mn et 3 mn pour chaque 
spectre. Flux de gaz: 1,5 cm*/s à la pression atmosphérique. 


TABLEAU 1 


INTENSITÉS RELATIVES DES PRINCIPAUX SYSTÈMES ÉMIS PAR L’AZOTE SOLIDE POUR 


DIFFÉRENTES CONCENTRATIONS EN 


OXYGÈNE. ENTRE PARENTHÈSES, INTENSITÉS RELATIVES DANS L’AZOTE 2 PUR. 


AZOTE 1 AZOTE 2 AZOTE 3 
pur 049710; PO: 5 % O: pur 019 0: 
œ 1 1(1) 2 0,5 0,0% 1 1 
. B 16 1(0,3) 16 1 0 0,3 16 
A 30 1(0,05) 120 60 40 0 40 
B 20 1(0,2) 80 100 20 Ô 40 
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Bandes À 


(a) 
Bandes B 

(b) 
7 

(c) 
(d) 

6300 À 
(e) 
6000 5000 4000 À% 
F1G. 2. — (a), (b), (c), (d). Mêmes conditions que dans le 


cas de la figure 1. 

Spectrographe à réseau F/0,625. Film 1N. Kodak, 
Temps de pose 80 s pour chaque spectre. Flux de gaz 
1,5 cm*/s à la pression atmosphérique. 

(e) Azote 1. Film 103 F Kodak. 


(a) 
il 
a Ba Bdndes A 
(b) 
6000 5000 4000 À 
Fic. 3. — Luminescence du solide en cours de formation 
à partir de : 


(a) Azote 3 (10 parties par million d'oxygène). 

(b) Azote 3 (0,1 % d'oxygène). 

Même spectrographe et même film que dans le cas de 
la figure 2. Temps de pose 80 s pour chaque spectre. 
Flux de gaz 0,60 cm*/s à la pression atmosphérique. 
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b) OBSERVATIONS ANTÉRIEURES. — Ces faits sont 
à rapprocher de ceux que J. F. Noxon [4] a observé 
dans la décharge et la postluminescence dans l’azote 
gazeux à la pression atmosphérique. L’azote com- 
mercial contenant des traces d'oxygène (concen- 
tration analogue à l’azote 1 que nous avons utilisé) 
est purifié par circulation en circuit fermé sur du 
cuivre chauffé. La raie « aurorale » verte (5 577 À) 
qui est observée, devient plus intense à mesure que 
la purification s'effectue (concentration au maxi- 
mum d'intensité estimée à 10 parts par nullhion 
d'oxygène). Cette raie disparaît lorsque les der- 
nières traces d'oxygène ont disparu. De plus, 
l'addition de 1 % d’oxygène à l’azote commercial 
fait pratiquement disparaître la raie verte. Le 
domaine de concentration pour lequel cette raie 
apparaît est donc en tout point en accord avec nos 
observations. D'autre part, Vegard [5] a observé 
dans la luminescence émise par l’oxygène solide 
bombardé par un faisceau d’électrons une raie 
large, très intense, au voisinage de 5 600 À. 


c) CONCLUSION. LES RAIES f ET L’ATOME D’OXY- 
GÈNE. — Nous sommes conduit à identifier les 
raies 8 et la raie aurorale de l’oxygène (transi- 
tion : !S, — 1)),) en raison des faits suivants : 
1) l'effet de l’oxygène sur l’intensité de 8 ; 2) la 
longueur d’onde de $ (très voisine de celle de la 
raie aurorale en présence d’argon qui modifie le 
réseau solide) ; 3) l’analogie entre nos résultats et 
ceux qui ont été obtenus dans la décharge à la 
pression atmosphérique ; 4) la nature de la lumi- 
nescence de oxygène solide obtenue par Vegard. 

Ajoutons que les premiers calculs théoriques 
montrent la possibilité de l'existence de trois raies 
émises par l’atome d'oxygène placé dans le champ 
du solide ; l’une des raies serait en outre plus 
intense que les deux autres [6]. 

Selon les mesures interférentielles de Babcock{7], 
la raie aurorale est simple et sa largeur n’excède 
pas 0,035 À. Or, nous observons dans l’azote trois 
raies dont la largeur est 50, 20 et 20 À. Il est pos- 
sible que le champ dû au réseau solide sépare les 
niveaux de l’atome d’oxygène en plusieurs sous- 
niveaux voisins. D'ailleurs, une modification de ce 
champ, due à l'introduction d’argon ou de krypton, 
change la structure des raies $. Par contre, le néon 
n’a aucun effet, et il est pour le moment difficile 
d’en concevoir la raison. L'aspect large des raies 
observées dans le solide pourrait être dû à de 
petits déplacements non quantifiés des niveaux 
d'énergie autour de leur position d'équilibre, pro- 
voqués par des irrégularités dans la structure solide 
ou par les sites variés que les atomes occupent dans 
le réseau. 

L'état 1$S excité dans le gaz peut être observé 
dans le solide ; sa durée de vie dans le gaz est 
environ 0,8 s, c’est-à-dire un temps relativement 
long par rapport au temps de transfert (1072? à 
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107% s) des atomes excités depuis la décharge 
Jusqu'au solide. Ce dernier a d’ailleurs pour effet de 
réduire la durée de vie des atomes excités (raie « : 
15 à 25 heures dans l’atome libre [8] ; 20 s dans le 
solide [3]), de sorte que l’émission de la raie Ê 
cesse au bout d’un temps inappréciable (inférieure 
à 0,1 s) lorsque la décharge est interrompue. Cepen- 
. dant, quand le solide est progressivement rechauffé, 
une émission spontanée importante de la raie , 
aussi bien que de «, se produit entre 10 et 20 OK. 
On est alors conduit à penser qu’une réaction chi- 
mique dans le solide pourrait être responsable de la 
création de l’atome d’oxygène excité 15. Cette 
réaction pourrait faire intervenir NO, présent aussi 
bien dans la postluminescence du gaz que dans la 
luminescence du solide. Les observations prélimi- 
naires que nous avons faites à 1 ©K, et 20 °K 
montrent que l'intensité de la raie $, pendant que la 
décharge fonctionne, augmente avec la tempé- 
rature. Par contre, l'intensité de l’émission au cours 
du réchauffement semble diminuer ; elle est même 
nulle à 20 0K. Une investigation plus poussée est 
nécessaire, mais il semble déjà que la diffusion des 
atomes dans le solide joue un rôle important dans 
l’émission de la raie $. Cette diffusion favoriserait 
considérablement la réaction chimique envisagée, 
en augmentant la possibilité des rencontres favo- 
rables. 

D’autres transitions interdites dues à l’atome 
d'oxygène ont été observées au laboratoire ou dans 
l’aurore boréale. Elles sont résumées dans le 
tableau 2, d’après Chamberlain et Meinel [9]. 

Le doublet rouge semble exister dans les spectres 
pris avec un spectrographe à réseau ouvert 
à F/0,625 ; l’une des composantes (6 300 À) est 
nettement visible et apparaît sous forme d’une 
raie large analogue aux composantes de £ ; l’autre 
est masquée par la plus intense des composantes 
de &” (fig. 2(e)). Nous ne pouvons pas observer la 
raie 2972 À dans les conditions expérimentales 
actuelles. 


TABLEAU 2 


TRANSITIONS INTERDITES DE L'ATOME D'OXYGÈNE 
AU VOISINAGE DE L'ÉTAT FONDAMENTAL 


* 


PROBABILITÉ DE 


AMOR LT ON (s—1) 
15,1); -5 577 1,28 
LS, — °P, 2:972 8 107? 
1D,—®%P,' 6 300 7,5 10—3 
ADP 6364 2,5 10—3 
d) REMARQUES CONCERNANT LES AUTRES 


GROUPES DE RAIES OU DE BANDES. — L’analyse 
vibrationnelle des bandes À conclut fortement en 
faveur de leur attribution à la transition SEX —3£# 
de la molécule d'azote. Le renforcement de ces 
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bandes en présence d'oxygène peut se rapprocher 
de l’effet analogue produit sur les bandes de 
Vegard-Kaplan par la présence de gaz rares. Par 
contre, ces dernières disparaissent en présence 
de 1 % d'oxygène dans les mélanges argon-azote. 

L'attribution des bandes B à la molécule NO, se 
trouve renforcée par suite de l'effet important de 
l'oxygène sur leur intensité. 


4. Effet de traces d’autres gaz. — a) HYDROGÈNE 
(fig. 4(d)):. — La lumière émise par l'azote 2 
mélangée à 0,1 % d'hydrogène soigneusement 


& Bandes A 


4000 


F1G. 4. —) Luminescence du solide en cours de formation 

à partir de : 

(a) Azote 2 (0,1 % d'oxygène). 

(b) Azote 2 (0,1 % d’hydrogène). 

(c) Azote 2 (0,1 % d'oxygène et 0.1 % d'hydrogène), 

(d) Azote 2 (0,1 % de vapeur d’eau). 

Même spectrographe et même plaque que dans le cas 
de la figure 1. Temps de pose 1 mn et 3 mn pour chaque 
spectre. Flux de gaz:1,5 em#/s à la pression atmosphérique. 


débarrassé de l'oxygène, contient le système 
811 — 52 de NH (bandes 0-0 et 1-1). La structure 
de rotation est largement développée, malgré la 
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température très basse. En outre, un large conti- 
nuum prend la place de l’une des bandes B avec 
une intensité relative assez élevée. 


b) HYDROGÈNE ET OXYGÈNE (fig. 4(b)). — Ces 
deux gaz ajoutés simultanément à raison de 0,1 % 
superposent simplement leurs effets. 


c) VAPEUR D'EAU (fig. 4(c))} — L’addition 
de 0,1 % de vapeur d’eau dans l’azote produit 
qualitativement le même effet que l’oxygène, avec 
une intensité beaucoup plus faible. Ceci est très 
certainement dû aux molécules d'oxygène formées 
dans la décharge par dissociation de l’eau. 


5. Groupes de raies liées à « et 6. — Les nombres 
d’onde relatifs aux satellites des raies &« (œ’ et x” ; 
figure 2(b)) et B (8° et B” ; figure 2(e)) sont tels 
que la différence des fréquences entre deux raies 
correspondantes est constante. Le tableau 3 sug- 
gère une origine similaire pour toutes les raies 
observées. 

Il est remarquable de constater que ces diffé- 
rences de fréquences sont très proches de celle qui 
existe entre les deux premiers niveaux de vibra- 
tion de la molécule d’azote dans l’état fondamental. 
Cette valeur est 2331 cm7! dans le gaz et 
2 329 cm1 dans le solide (valeur tirée de l’analyse 
des bandes de Vegar-Kaplan [5]). Ces raies sont 
donc en liaison à la fois avec l’atome d’azote ou 
d'oxygène et la molécule d'azote, entre lesquels il 
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TABLEAU 3 


DIiFFÉRENCES DES FRÉQUENCES 
ENTRE RAIES CORRESPONDANTES 
OBSERVÉES DE PART ET D'AUTRE DE & ET 


x — «x 2 301 cm—! x” — x 2 227 cmt 
B1 — B; 2 315 cm—t Bi — 1 2 221 cm! 
Ba — 6° 2 290 cm! Bs — P: 2 2183 cm! 
Ba — 65 2 292 cm! Ps — 63 2 223 cm! 


Moyenne 2 299 +20 cm—t Moyenne 2 221 + 20 cm! 
semble se produire un échange d’énergie de vibra- 
tion. On peut supposer que la formation d’un com- 
plexe moléculaire avec une liaison très lâche entre 
l’atome et la molécule permet ces échanges. Le 
quantum de vibration correspondant à l’état excité 
de l’atome (2 221 cm1) serait, pour des raisons 
non encore précisées, plus faible que le quantum de 
vibration correspondant à l’état fondamental 
(2 299 cm” 1). 


Manuscrit reçu le 3 janvier 1958. 


Note ajoutée à la correction des épreuves, — Des expé- 
riences ont été conduites en utilisant l’isotope 15 de l’azote; 
les constatations suivantes ont été faites : 1) Les raies &’, 
x”, B’et 6” se déplacent et les nouveaux intervalles de fré- 
quence sont ceux qui peuvent être prévus théoriquement 
à partir de l’hypothèse exprimée ci-dessus. 2) Les bandes 
A ne se déplacent pas et leur attribution à l’azote ne peut 
être soutenue; l’attribution à l’oxygène est envisagée, mais 
les niveaux connus de la molécule ne permettent pas leur 
interprétation. 
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ÉNERGIES TOTALES DE DÉSINTÉGRATION DES ÉMETTEURS £ 
‘ET MODÈLES DE NOYAUX EN COUCHES 


Par M. E. NAHMIAS, 


Coilège de France, Laboratoire de Physique et Chimie Nucléaires. 


Résumé. — Des diagrammes des énergies totales de désintégration des émetteurs B en fonction 
du nombre de neutrons ou du nombre de protons de ces émetteurs, montrent des discontinuités 
communes à ces deux nucléons, pour des nombres magiques et semi-magiques. On distingue tou- 
tefois des anomalies qui ne sont pas communes aux deux nucléons, ce qui constitue une preuve de 
plus que les neutrons et les protons occupent les couches nucléaires, très souvent, suivant un ordre 
différent. 


Abstract. — Plots of the total disintegration energy of B emitters as a function of the numberof 
neutrons or protons show discontinuities for magic and semi-magic numbers for both nucleons. 
However some discontinuities in the two plots do not coincide, wich is further evidence of the 
different behaviour of protons and neutrons in the process of filling the nuclear shells. 


L'objet de cette étude est de faire le point sur le Nous avons montré précédemment [1] que la 
problème du comportement différent des protons connaissance des énergies totales de désinté- 
et des neutrons dans le remplissage des couches et gration 8 + y peut donner des indications sur ce 
sous-couches nucléaires. sujet. 
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Fic. — Let II. Au-dessus de l’extrémité inférieure droite du graphique supérieur de la fig. I (Protons), lire Kr 77 
au lieu de Kv 717. 


Fic. I À XI. 
En abscisses : nombre de protons Z du noyau émetteur. Pour les 
Neutrons : Pour les émetteurs B— le nombre A de neutrons émetteurs BF on lit sur l’abscisse le Z du noyau final. 
du noyau émetteur est donné en abscisses. Pour les Il faut donc ajouter un proton à l’indication de l’abscisse 
émetteurs B+ qui figurent au-dessous des ordonnées pour avoir le Z du noyau émetteur inscrit sur les courbes. 
zéro, les abscisses donnent le nombre AN de neutrons du En ordonnées : 
noyau final. Il faut donc retrancher un neutron à l’indi- Les énergies totales E de désintégration 8 + y des radio- 
cation de l’abscisse pour avoir le nombre de neutrons de éléments £ sont représentées en unités MeV, en ordonnées 
l’émetteur inscrit sur les courbes. dont la partie supérieure est relative aux radio- 
Protons : Pour les émetteurs — les abscisses donnent le éléments f— et la partie inférieure aux £+. 


32 


486 JOURNAL DE PHYSIQUE No 4 


Neutrons 
CV) 


26 28 30 82 84 36 38 40 422 #4 46- 48 50 52 N 


8H E (MeV) È & Br 87 
%) 
6 
5 
x 
3 
2 


Kr 87 Neutrons 


(VI) 


| Protons 
L (V) 
LU ee NN Eee ARRET 
| Ag 13 In 17 es 9 | FRE 
1 
0 
: Fa É Cmr PME T Las Hf M 
[ \Ga 151 D. (2-2 ) 
1 Gd 153 (27-25) 
-2 
; (23-21) 
3 


Fic. V ET VI. 


N°4 


En dehors de l’anomalie observée au voisinage 
du nombre magique 14, qui maintenant est cer- 
taine [2], différents auteurs ont signalé certaines 
discontinuités dans les énergies totales 8 + y, qui, 
à l’analyse, se révèlent douteuses sinon inexis- 
tantes. Ainsi les énergies totales de désintégration 


E (MeV) 
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des Zr93, 95 et 97 ne sont pas anormalement faibles, 
par rapport aux radioéléments voisins, comme on 
l’avait cru. Ainsi l’examen de la figure 6 montre 
le °3Zr sur la courbe isotopique 13-11 et le °57r 
sur la courbe 15-13. Tandis que la figure 8 montre 
le °7Zr sur la courbe 17-15. Aucun de ces trois 
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Fic. VII, VIIL ET IX. 


radioéléments n’est responsable d’une discontinuité 
sur ces courbes. Le nombre magique de 40 protons 
du Zr, n’est pas de ce fait singularisé par ces radio- 
éléments. 

Mme M. Mayer et Jensen [3] signalent de même 
que les désintégrations des In 115, 117 et 119 vers 
le Sn à 50 protons, présentent des énergies totales 
«excédentaires » tandis qu’on n’observerait rien de 
pareil au voisinage de 50 neutrons. Ici aussi 
l'examen des courbes des figures 5 et 6 montre que 


cela n’est pas le cas et qu’il y a des discontinuités 
communes à 50 neutrons ou protons. 

L'examen de ces deux cas de 40 et 50 nucléons 
s’est finalement étendu à toute la gamme de #0 
à 209Ph. Je me suis servi des données les plus 
récentes sur les énergies de désintégration £ et y. 
J'ai groupé les radioéléments de nombre de masse 
impair par séries de noyaux de même spin isoto- 
pique N — Z. Deux graphiques ont ainsi été établis 
avec ces énergies en ordonnées et les protons ou les 
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neutrons en abscisses. Par suite de chevauchements 
de courbes j'ai exposé les deux graphiques en 
onze figures, groupées au mieux. 

On distingue sur ces figures des concordances 
dans les discontinuités des courbes en fonction du 
nombre de neutrons ou du nombre de protons, 
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discontinuités qui ont lieu pour les nombres 
magiques ou semi-magiques. Toutefois de nom- 
breuses autres discontinuités sont visibles qui ne 
sont nullement communes aux deux nucléons. Par 
exemple les figures 1 et 2 illustrent les anomalies 
à 14, 20 et 28 nucléons, mais on peut voir aussi sur 
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la figure 1 des anomalies à 24, 26 et 32 protons 
qui n’existent pas sur la figure 2 relative aux 
neutrons. 

Certaines de ces discontinuités, non-communes 
aux deux nucléons, sont probablement réelles, 
d’autres disparaîtront ou apparaîtront lors de la 
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publication de nouvelles tables sur les radio- 
éléments 8 + y. Il est donc prématuré de vouloir 
assigner des niveaux aux noyaux en cause. Les 
discontinuités de ces 11 figures, après avoir redressé 
des opinions erronées concernant les compor- 
tements différents des protons et neutrons pour 40 


Neutrons (XI 
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Fic. XI. 


et 50 particules, serviront j’espère à attirer l’atten- 
tion des expérimentateurs, sur celles qui semblent 
pour l'instant correspondre à la réalité. 

La mesure des moments magnétiques a déjà 
montré que neutrons et protons « célibataires » ne 


remplissent pas toujours la même « couche ». Ainsi 


le 47e proton de l'argent 107 est sur une 
orbite 2 p 1/2, tandis que le 472 neutron du 
krypton 83 occupe l'orbite g 9/2. Le 43e neutron 
de 7%Se est sur l'orbite 2 p 1/2 alors que le 432 pro- 
ton du *’Tc loge dans une g 9/2. Enfin, un dernier 
exemple, le 83€ proton occupe la couche k 9/2, 
tandis que le 83€ neutron la 2 f 7/2. 

On sait déjà, à partir de l’étude des noyaux 


miroirs quiont Z = N +1 et dort les érergies de 
désintégration en fonction du nombre À de parti- 
cules, présentent de petites déviations à partir 
d’une courbe contirue, que l’on ne peut pas 
admettre une charge homogène dans les noyaux 
de Z < 20. Théoriquement pour des Z > 20 les 
protons sont dans des orbites de grands moments 
angulaires et pénètrent donc moins dans le poten- 
tiel répulsif coulombien. On devrait pouvoir consi- 
dérer la charge comme homogène et ne plus 
observer des comportements différents pour les pro- 
tons et les neutrons. Ceci ne semble pas être le cas. 

Enfin Suess et Urey [4] font remarquer que 
contrairement à une opinion courante on ne trouve 


No & 


aucune indication certaine, dans la distribution des 
abondances des éléments, due à la saturation des 
niveaux de protons. Il est vrai que le problème se 
complique ici du fait des filiations, comme par 
exemple la filiation double par émission positonique 
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du double magique 56Ni vers le fer nullement 
«magique » mais si abondant dans la nature. 

Je remercie Mie G. Ducasse, notre bibliothécaire, 
qui en collationnant et en groupant les documents 
m'a énormément facilité la tâche. 
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REVUE DES LIVRES 


YirrAn (S.), Constantes fondamentales des théories phy- 
siques. (1 vol., 17 X 26 cm, x11 + 124 pages, Gauthier- 
Villars, Paris, 1956, 2 300 F.) 

Le thème de l’ouvrage est l’examen de la nature et des 
relations mutuelles des diverses constantes fondamentales 
qui apparaissent dans les théories physiques contem- 
poraines. Gette étude a conduit M. Yiftah à nous livrer 
toute une série d’analyses, succintes mais très précises, et 
quantité de remarques pertinentes et de rapprochements 
suggestifs sur les principales théories et tentatives déve- 
loppées dans ces dernières années. 

Le premier chapitre présente et caractérise l’ensemble 
des six constantes phénoménologiques fondamentales 
(h, constante de Planck, c, vitesse de la lumière, y, cons- 
tante de la gravitation universelle, mx, masse du nucléon, 
me, masse de l’électron et e, charge de l’électron) et examine 
les tentatives d’introduction d’une constante supplé- 
mentaire, la longueur élémentaire. 

Au chapitre II sont examinés certains problèmes géné- 
raux de classification des théories physiques selon les 
constantes fondamentales qui les caractérisent. A ce propos 
sont discutées les idées de base des théories quantiques des 
Re et le problèmes des constantes en Relativité Géné- 
rale. 

Le chapitre III traite du passage des constantes phéno- 
ménologiques, qui possèdent des dimensions physiques, 
aux constantes pures, qui sont des nombres sans dimen- 
-sions. Parmi toutes les constantes pures possibles, il en est 
trois qui s’imposent assez nettement pour faire l’objet des 
trois derniers chapitres et fournir l’occasion de multiples 
et profitables réflexions. 

Ce sont : 1° le rapport de la masse du proton à celle de 
l’électron (chap. IV) ; 2° la constante 137 de la structure 
fine (chap. V) et 3° la constante de force (2,28.10%°) qui 
est le rapport de l’attraction électrostatique à l’attraction 
de gravitation entre le proton et l’électron (chap. VI). 

L'ouvrage vaut non seulement par son caractère d’étude 
d’ensemble, mais également par sa remarquable clarté de 
présentation et de langage, qui le rend aisément accessible 
au non-spécialiste, ainsi que par la perspicacité des remar- 
ques et l’étendue des perspectives qu’elles nous ouvrent. 

M. JESSEL. 
Le 

Paircoux (H.), Opérateurs symboliques. (1 vol. 
18 X 27 em, 1v + 78 pages, Publications scientifiques et 
techniques du Ministère de l’Air, Paris, 1956, 880 F.) 

Le calcul symbolique est présenté, dans ce petit ouvrage, 
sous une forme originale et synthétique qui lui confère 
une souplesse et une fécondité accrues. Les deux notions 


de base sont celle d’opérateur symbolique linéaire et celle 
de fonction génératrice d’un opérateur. Quelques pages 
suffisent à exposer les principes fondamentaux, qui sont 
ensuite illustrés par de nombreuses applications à la 
recherche des solutions générales d’équations différen- 
tielles (à une ou plusieurs variables), d'équations aux 
dérivées partielles et d’équations aux différences finies 
(dans le cas d’une variable), linéaires et à coefficients 
constants, avec ou sans seconds membres. Parmi les 
exemples traités, citons celui de l’équilibre ou des petits 
mouvements d’un milieu élastique et celui des équations 
de Maxwell en coordonnées cartésiennes. 
M. Jesser. 


Dumonr (R.), L’ionosphère et l’optique géométrique des 
ondes courtes. (1 vol. relié toile souple, 11 X 16 cm, 
vit + 102 pages, Dunod, Paris, 1958, 580 F.). 
Inaugurant la nouvelle collection de « Monographies 

Dunod », ce petit ouvrage s'adresse en principe aux étu- 

diants du troisième cycle des Facultés des Sciences. D’une 

lecture facile, il traite principalement des rapports de 
lionosphère avec la propagation des ondes électromagné- 

tiques, comme le montre la table des matières : Chap. IL: 

Formation et équilibre d’une couche ionisée. — Chap. Il: 

Propagation des ondes électromagnétiques en milieu ionisé. 

— Chap. III : Trajectoire d’une onde à incidence oblique. 

— Chap. IV : Méthode d'investigation de l’ionosphère : 

A) Sondages ionosphériques verticaux. — Chap. V: 

Méthodes d’investigation de l’ionosphère : B) Méthodes 

diverses (utilisation des éclipses de soleil, de l’effet Radio- 

Luxembourg, des fusées exploratrices, mesures optiques 

sur les aurores et le ciel nocturne). — Chap. VI : Compor- 

tement et propriété des différentes couches. — Chap. VII : 

Application aux transmissions radio-électriques. Prévision 

ionosphérique. 

Le texte est suivi d’une bibliographie, peut-être un peu 
trop sommaire, mais complétée par un index des auteurs 
qui peut aider à retrouver bon nombre de publications 
récentes ou classiques. 

Un niveau mathématique limité aux connaissances des 
classes de propédeutique, des raisonnements physiques 
concrets et souvent analogiques, des emprunts fréquents à 
l’optique géométrique élémentaire doivent assurer à cet 
ouvrage une diffusion très étendue parmi les étudiants des 
Facultés des Sciences, les élèves des Grandes Écoles, les 
professeurs et chercheurs, ingénieurs et techniciens, 
soucieux de développer ou de tenir à jour leur culture 


scientifique. 
M. JESSEL. 
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EXPOSÉ ET MISE AU POINT BIBLIOGRAPHIQUE 


LE TRAINAGE MAGNÉTIQUE 


Par PrerRe BRISSONNEAU, ; 
Laboratoire d’Électrostatique et de Physique du Métal, Grenoble. 


Résumé. — Après avoir rappelé la définition du traînage magnétique, l’auteur en précise les 
limites. Il interprète tous les aspects bien connus de cette question à partir de deux mécanismes 
seulement : d’une part le traînage de fluctuations thermiques de la direction de l’aimantation 
spontanée; d’autre part le traînage de diffusion de défauts ponctuels dans le réseau ferromagnétique. 
Les caractères spécifiques de chacun de ces traînages doivent permettre dans la plupart des cas 


de les distinguer sans aucune ambiguïté. 


Abstract. — After defining and indicating the limits of the magnetic after-eftect, the author 
reviews the work published in this field and interprets the results by two mechanisms only, 
firstly the after effect due to thermal fluctuation of the direction of the spontaneous magnetisation, 


and secondly the diffusion after-effect of localised faults in the ferromagnetic lattice. 


In most 


cases it should be possible to distinguish these mechanisms unambiguously by their different 


characteristics. 


I. Introduction. — Une mise au point de nos con- 
naissances actuelles sur le traîinage magnétique est 
justifiée par les progrès accomplis dans ce domaine 
depuis une vingtaine d'années. Deux mécanismes ont 
été proposés à ce jour pour rendre compte d’une multi- 
tude d'observations expérimentales. Dans quelle 
mesure permettent-ils de toutes les interpréter ? Nous 
essaierons de répondre à cette question au cours des 
prochains paragraphes. 

Nous définirons d’abord ce qu’il faut entendre par 
traînage magnétique et nous rappellerons les premiers 
résultats obtenus par Ewing. Ses travaux, pris pour 
modèle pendant un demi-siècle, ont conduit en réalité 
un certain nombre d’expérimentateurs à sortir, sans s’en 
apercevoir, des limites du sujet. Pour mieux délimiter 
le traînage, nous préciserons donc les effets des courants 
induits dans les substances ferromagnétiques. Nous 
rappellerons ensuite les principales méthodes de mesure 
utilisées. et nous aborderons l’examen des résultats 
obtenus. Chacun d’eux a pour cause l’un au moins des 
deux mécanismes de traînage suivant : d’une part 
J’agitation thermique de l’aimantation spontanée à 
l’intérieur des domaines de Weiss ; d’autre part, la 
diffusion de défauts de réseau ponctuels dans le cristal 
ferromagnétique 


II. Définition et mise en évidence du traînage. — 
Par souci de généralité, nous adoptons la définition 
de L. Néel [33] et nous rangeons sous le vocable «trai- 
nage magnétique » «tout ce qui a trait à l’influence du 
temps sur les phénomènes d’aimantation des corps 
ferromagnétiques, à l’exclusion des effets dus : 10 aux 
courants induits, 20 aux champs alternatifs à très 
haute fréquence, 30 à toute modification irréversible de 
nature physico-chimique de la substance qui constitue 
le support du ferromagnétisme ». 

Le trainage magnétique est connu depuis fort long- 
temps puisque sa découverte remonte à 1885 et doit 
être attribuée à Ewing [10], [11]. Il utilise un fil de fer 
doux de gros diamètre (® — 4 mm) dont il mesure, à 
l’aide d’un magnétomètre, l’aimantation J acquise 
dans un champ A. En faisant croître brusquement, à 


l’époque t — 0, le champ appliqué après désaiman- 
tation, de la valeur Æ7,, à la valeur A, + AA, il 
obtient une variation d’aimantation de la forme 
AJ, + AJ,(t), où AJ, représente une variation instan- 
tanée qu’une bobine de compensation fixe, parcourue 
par un courant convenable, permet d’éliminer, AJ,(t) 
croit d’une façon monotone au cours du temps, de 
moins en moins vite, et tend vers une limite. Dans 
certains cas, l’équilibre du magnétomètre n’est atteint 
qu'après plusieurs minutes. En outre, l'amplitude de la 
variation totale d’aimantation AJ,(t = co), est fonc- 
tion de la durée d’application du champ /,. Les 
courants induits ne permettent pas d'expliquer un tel 
comportement dans les champs faibles, et l’existence 
du traînage magnétique est donc démontrée. 

Une de ses conclusions par contre nous paraît 
aujourd’hui beaucoup plus contestable. D’après Ewing 
la présence du traînage serait liée aux dimensions 
géométriques de ses échantillons. Le traînage dispa- 
raîtrait pratiquement sur la même substance à l’état 
de fils fins. Ii s’agit là certainement d’une erreur. Nous 
pensons que le trainage considéré doit être attribué en 
effet, à la diffusion d’impuretés (carbone ou azote) dans 
le réseau cristallin du fer. De très petites variations de 
composition, d’un échantillon à l’autre, permettent 
d'expliquer les grandes différences de comportement 
observées. En formulant une conclusion trop rapide, 
Ewing a donc ouvert la voie à une série de confusions 
regrettables entre le traînage proprement dit et les 
courants de Foucault. 


IIT. Influence des courants induits. — L'examen 
approfondi des expériences d’Ewing, montre que la 
séparation des variations instantanées et lentes de 
l’aimantation n’est pas parfaitement définie. En un 
mot, le trainage paraît d'autant plus intense que sa 
mesure est faite en un temps plus rapproché de la 
variation du champ. En raccourcissant cet intervalle 
au maximum, un bon nombre d’expérimentateurs ont 
mesuré, en même temps que le traînage, les pertur- 
bations dues aux courants de Foucault, et de tels 
résultats ont pu faire mettre en doute, pour des esprits 
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critiques, l'existence même du traînage magnétique [3]. 
Ilest donc utile de rappeler les Haute: imposées par les 
courants induits. 


1. Résurrars De Wwenensxy [55], [56]. — Consi- 
dérons un cylindre infiniment long de rayon À, de 
perméabilité constante p et de conductibilité 6, placé 
dans un champ magnétique extérieur parallèle à son 
axe. Ce champ passe brusquement à l’origine des temps 
de la valeur 77 à une valeur nulle. En chaque point, à une 
distance p de l’axe (0 < p < R), l'induction B satis- 
fait à l équation : 


»B L 2 NT SU (1) 
dp? pop PRO 
Une solution rigoureuse de cette équation a été 
obtenue par Wwedensky [6]. La seule grandeur acces- 
sible à l’expérience, l'induction moyenne dans l’échan- 
tillon, décroît selon une loi de la forme : 


— V= CO 2 
à B (1) : e—} t/4tuo R? ; 
ro) à D x 2) 
V= 


où À, est la ve racine de la fonction de Bessel d’ordre 0. 
Pratiquement, la variation du flux s'exprime par une 
série rapidement convergente, si t/Aruo R? est assez 
grand 


blt) — 0,692 e—65.78t/4ruoR? L (0,131 e—830,47/4TU0R? D .., 
(3) 
D’excellentes vérifications expérimentales de cette 


formule ont été effectuées sur des cylindres de cuivre et 
de laiton de différents diamètres par T'elesnine [46]. De 


moins bonnes vérifications ont été obtenues par 
Wwedensky lui-même [56] sur des fils de fer. 
2. EcarT aux Lors DE WWEDENSKY. — l’une 


manière générale, les substances ferromagnétiques véri- 
fient très mal les formules de Wwedensky sans que 
cela provienne du traînage magnétique. Parmi les 
causes multiples des écarts observés, nous notons par 
ordre d'importance croissante : , 


d) Les conditions aux limites proposées précé= 
_demment ne tiennent pas compte de l’existence éven- 
tuelle d’un champ démagnétisant qui tend, quand il est 
notable, à détruire l’aimantation présente et augmente 
par conséquent la vitesse de décroissance de l’induc- 
tion. Une solution approchée, pour le cas d’un champ 
démagnétisant constant, est fournie par Richter [38]. 
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b) La suppression du champ extérieur n’est pas 
instantanée au temps t = 0. L’ouverture du circuit 
s’accompagne même souvent d’oscillations du courant 
qui peuvent modifier profondément l'allure de la varia- 
tion de B(+). 


c) La perméabilité magnétique de la substance cons- 
tituant le cylindre varie considérablement en fonction 
de l'induction donc au cours du temps. Il n’existe pas 
alors de solution rigoureuse du problème. Bozorth [3] 
propose l’approximation suivante : 

En conservant seulement le premier terme du déve- 
loppement [3] de Wwedensky 


Logn B (+) [B(6) 


— 5,78 tJaruo R?. (4) 


Il résulte par différentiation, étant supposé len- 
tement variable : 


d[Log» B(t)] = — 1,44 difro R° dB[dH (5) 
d’où : 
B(0) 4 B aB 
= 9 2 SR 
Lu ee dH B (6) 


Une intégration graphique, sur une branche connue 
du cycle d’ hystérésis, conduit à une courbe de décrois- 
sance que l’expérience ne vérifie que très grossièrement. 


no 7 HT 
-8000 ES nets ler 
FORTE CE Co 


POSER TS EDR 0) di O2 O3 0% 05 
H 


Fic. 1. — Cycle d’hystérésis d’un fil de permalloy à 
de Ni (B en gauss, H en Œrsteds). 


78 % 


Nous reproduisons ci-dessous (fig. 1) le cycle d’hysté- 
résis d’un fil de permalloy de 1 mm de diamètre, et 


as 
Temps en secondes 


o,s 


Fic. 2. — Variations d’aimantation moyenne en fonction du temps observées et calculées par Bozorth sur un fil de 


permalloy de 1 mm de diamètre. 


L’aimantation initiale est représentée par le point A du cycle d’hystérésis. 


Les expériences sont relatives au parcours des branches AB, AG, AD, AE et AF du cycle d’ hystérésis. 
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(fig. 2) l’allure des variations b(t) du flux d’induction 
dans un enroulement autour de ce même fil telles 
qu’elles résultent des calculs et des mesures de Bozorth. 
L’aimantation de la substance à l’origine des temps est 
représentée par le point À du cycle d’hystérésis. Les 
études rapportées sont relatives aux parcours succes- 
sifs AB, AC, AD, AE et AF. Des essais analogues de 
Okubo et Yamanaka [35] n’ont pas donné des résul- 
tats plus satisfaisants. 

d) Enfin et surtout, toutes les équations rappelées 
précédemment ne tiennent nullement compte des méca- 
nismes de variation de l’aimantation. Aux inductions 
faibles et moyennes, les substances ferromagnétiques 
sont divisées en domaines élémentaires de Weiss. 
Chacun de ces domaines aimanté à saturation, est 
séparé de ses voisins par des parois de Bloch. En géné- 
ral, ce sont les déplacements de ces paroïs qui condui- 
sent aux variations d’aimantation observées. Pour un 
déplacement u d’une paroï, seul le volume qu’elle 
balaye voit son aimantation considérablement modifiée 
et doit, en toute rigueur, être affecté d’une perméabilité 
très grande. Par contre, les portions des domaines 
élémentaires où l’aimantation reste identique à elle- 
même sont caractérisées par une perméabilité unité. 
A l’échelle des parois de Bloch, la perméabilité magné- 
tique apparaît donc comme extrêmement hétérogène. 
Les courants induits en sont profondément modifiés, 
et ils échappent à tout calcul en règle générale, puisque 
la disposition des parois reste toujours très compliquée 
et inaccessible. 

Dans un cas particulièrement simple, une seule paroi 
de Bloch plane séparant deux domaines aimantés anti- 
parallèlement, Williams, Shockley et Kittel [54] ont 
calculé les courants induits consécutifs à une variation 
d’aimantation. Leur résultat concorde à 20 % environ 
avec les mesures effectuées sur un monocristal de fer- 
silicium convenablement taillé. Sur cet échantillon, la 
paroi se déplace dans un champ H appliqué, à une 
vitesse : v — K(H — H,) où K est une constante pour 
un matériau et une forme de paroi donnée, et A, un 
seuil de l’ordre de grandeur du champ coercitif. Nous 
rappelons qu’un résultat de la même forme avait été 
obtenu précédemment sur des polycristaux par Sixtus 
et Tonks [41]. Ainsi, dans ces expériences, les variations 
d’aimantation observées sous champ constant sont 
linéaires en fonction du temps et non pas exponen- 
tielles comme il devrait résulter des formules de 
Wwedensky. 

Le calcul classique des courants induits conduit donc 
à un résultat d'autant plus faux que, d’une part, les 
domaines élémentaires sont plus grands (substances 
magnétiques douces), les courants induits étant alors 
d’autant plus inhomogènes ; et que, d’autre part, de 
champ final appliqué est plus voisin du champ coercitif. 
Certains auteurs introduisent pour des besoins tech- 
niques, ce qu'ils appellent le « facteur d’anomalie des 
courants induits » [16]. C’est un nombre sans dimen- 
sions, toujours supérieur à l’unité, quelquefois de 
l’ordre de 2 ou 3, égal au rapport des pertes mesurées 
et calculées pour les courants induits. Le facteur d’ano- 
malie doit varier d’ailleurs avec l’état magnétique de la 
substance et ne peut pas être considéré comme cons- 
tant dans un grand domaine d’hystérésis. 

En résumé, il est extrêmement difficile sinon impos- 
sible de prévoir à chaque instant la contribution exacte 
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des courants induits dans une variation brutale 
d’aimantation de grande amplitude, et ceci, non pas 
seulement en raison de difficultés mathématiques mais 
encore à cause des propriétés spécifiques des substances 
ferromagnétiques. Pour obtenir des résultats tota- 
lement affranchis de l'influence des courants de 
Foucault, il faut attendre, avant d’effectuer la pre- 
mière mesure, suffisamment longtemps après la modi- 
fication du champ appliqué. Cette marge de sécurité 
dépend non seulement des dimensions géométriques de 
l'échantillon mais aussi des conditions d’aimantation. 
Elle est au moins de l’ordre de une seconde pour le fil 
de permalloy de Bozorth dans les conditions les plus 
défavorables, c’est-à-dire dans le cas où le champ final 
est voisin du champ coercitif de la substance. Elle peut 
devenir 100 fois plus petite pour le même échantillon 
au voisinage de la saturation. 

Dans un mémoire célèbre [38] Richter effectue des 
mesures valables de traînage au galvanomètre balis- 
tique 10-% s après la coupure du’champ appliqué. Son 
échantillon est alors constitué par un ruban de fer- 
carbonyle de 1/10 mm d’épaisseur enroulé en forme de 
tore. Les conditions d’expérience correspondent à une 
perméabilité magnétique pratiquement constante et 
des déplacements des parois de Bloch presque unique- 
ment réversibles. Les formules établies par Wwedensky 
constituent alors une première approximation valable. 
En règle générale, une marge de sécurité de 10 s$s 
représente la limite au-dessous de laquelle dans la 
plupart des cas, les perturbations par les courants 
induits peuvent devenir incontrôlables. 

Une extrême prudence est donc recommandée avant 
d'attribuer au traînage magnétique les variations 
rapides d’aimantation mesurées immédiatement après 
une modification du champ extérieur. Pour n’avoir pas 
su voir ces difficultés, un certain nombre d'auteurs ont 
fourni les résultats très discutables [251, [26], [28], [47]. 


IV. Méthodes de mesure du traînage magnétique. — 
Les mesures de traînage ne présentent généralement 
pas de difficultés particulières par rapport aux autres 
mesures magnétiques, et nous nous bornerons à évo- 
quer quelques points de détails. Alors qu’un certain 
nombre d’auteurs ont cherché à atteindre directement 
les variations d’aimantation d’une substance au cours 
du temps, dans un champ magnétique constant donné, 
d’autres se sont intéressés plus spécialement aux consé- 
quences du traînage, et ils ont mesuré par exemple les 
pertes-dans les champs alternatifs. 


1. MESURES DIRECTES DU TRAINAGE A L'AIDE DU 
MAGNÉTOMÈTRE. — Le magnétomètre permet de suivre 
facilement l’évolution d’une aimantation. Pour tenir 
compte de son inertie dans les temps courts vis-à-vis de 
sa période propre, les mesures nécessitent des correc- 
nn L’oscillation libre du magnétomètre étant de la 
orme : 


& — Gp 68 COS ot. (7) 


Appelons y la mesure effectuée au temps t, et zla 
vraie valeur qu’on obtiendrait si l’appareil n’avait 
aucune inertie. L’équation différentielle du. mouve- 
ment permet d’obtenir : 


d?y[dr? + 25 dyfdt 


w? + à? (8) 


2 = y + 
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Malgré une sensibilité souvent gênante vis-à-vis des 
champs parasites extérieurs, le magnétomètre possède 
des avantages certains (facilité de construction et 
d'emploi) qui justifient amplement son utilisation par 
de nombreux chercheurs [2], [11], [381, [45]. 


2. MESURE DU TRAINAGE 4 L'AIDE D'UN GALVANO- 
MÈTRE BALISTIQUE. — Un galvanomètre balistique 
permet d'évaluer les variations rapides de flux d’induc- 
tion dans son circuit. Un certain nômbre de physiciens 
l’ont utilisé dans des montages souvent très voisins du 
type représenté sur la figure 3. L’échantillon comporte 
deux enroulements. Par l'intermédiaire de l’un d’eux, 
on modifie à l’origine des temps le champ appliqué à la 
substance. Un dispositif ferme automatiquement 
autre circuit sur le galvanomètre au bout d’un temps t 
variable, souvent très court (10 s à 10-1s). Si la 
variation de flux est terminée dans un temps suff- 
samment petit vis-à-vis de la période propre du galva- 
nomètre, cette opération permet de suivre l’évolution 
de l’aimantation en faisant varier t. Il faut non seu- 
lement se placer dans des conditions où les courants 
induits sont sûrement négligeables, mais encore obtenir 
des variations du champ appliqué extrêmement 
franches, éliminer les forces électromotrices parasites 
de contact dans le circuit du galvanomètre, et mesurer 
avec précision un intervalle de temps petit. 

Pour annuler le champ magnétique appliqué à la 
substance en s’affranchissant des oscillations parasites 
du courant, la méthode la plus séduisante consiste à 
court-circuiter la bobine de champ. Dans le montage 


Fic. 3. — Schéma de montage pour effectuer des mesures 
de traînage au galvanomètre balistique d’après Heaps. 


ci-contre (fig. 3) de C. W. Heaps [20] un choix conve- 


- nable de la résistance R, permet de se placer à l’amor- 


tissement critique du circuit oscillant constitué avec 
la capacité propre de la bobine. La fermeture des 
différents interrupteurs K, et K, à intervalle de temps 
court donné s'effectue souvent par l'intermédiaire 
d’un pendule [24], [38], [461, [56], ou encore à l’aide de 
chronorelais commandés par un seul moteur de vitesse 
connue [3], [25]. Dans les deux cas, on modifie l’inter- 
valle qui sépare les fermetures des deux circuits en 
réglant la distance des contacts par des vis micro- 
métriques. Wwedensky [56] par cette méthode, fournit 
des résultats de mesures jusqu'à quelques micro- 
secondes. Le bon fonctionnement de l’appareil peut 
être contrôlé en étudiant la décharge d’une capacité 
connue dans une résistance. 
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3. MESURES DU TRAINAGE EN COURANT ALTERNATIF, 
— La substance à étudier constitue le noyau d’une 
bobine dont on étudie l’impédance. De très nombreuses 
méthodes de zéro permettent de l’obtenir avec une pré- 
cision meilleure que 0,5 % et il est plus facile d’opérer 
à une fréquence de 1 000 Hz que de fermer deux 


. contacts à 103 s d'intervalle. Les possibilités {des 


ponts de mesure sont toutefois plus limitées qu’il peut 
paraître a priori. Pratiquement, les auteurs rencontrent 
de grosses difficultés pour interpréter quantitativement 
leurs résultats. Les conditions dans lesquelles se 
trouvent placés les échantillons sont souvent mal 
définies et variables au cours de la mesure. Même si 
toutes les précautions sont prises pour travailler à 
induction maximum ou amplitude du champ appliqué 
constante, la séparation des différentes pertes d’après 
leurs origines, s’avère très difficile. Les contributions 
de l’hystérésis et des courants induits restent prati- 
quement impossibles à déterminer avec exactitude 
dans un grand nombre de cas. 

Ces restrictions faites, il faut dire que tous les prin- 
cipaux ponts de mesure d’inductance ont été adoptés, 
après quelques modifications d’ailleurs, par les dif- 
férents chercheurs : pont de Campbell, par Webb et 
Ford [50] ; pont de Maxwell, par Wilde [53] et Feldt- 
keller [16] ; pont de Owen, par Patterson [36]. D’une 
manière générale, les résultats obtenus valent bien plus 
par les soins apportés à définir les conditions initiales 
et les substances analysées, que par les moyens mis en 
œuvre. 


V. Le traînage de fluctuations thermiques. — L'idée 
d'attribuer aux fluctuations thermiques la cause de 
certaines viscosités magnétiques semble due à 
Preisach*[37]. L. Néel [32] d’une part, Street et 
Woolley [44] d’autre part, ont développé indépen- 
damment cette hypothèse. Ils sont arrivés à des con- 
clusions très voisines. 


1. CHAMP FICTIF DE TRAINAGE. — a) Définition. — 
Nous rappelons qu’une substance magnétique placée à 
l’origine des temps dans un champ 77, possède au 
temps t une aimantation de la forme : 


JI= JT, FVJ:() (9) 


où J, représente une aimantation statique et J,(#) le 
traînage proprement dit. On peut supposer que les 
déplacements des parois de Bloch qui provoquent cette 
variation dynamique d’aimantation J,(t), ont pour 
cause un champ interne A(t) que Li. Néel appelle le 
champ fictif de traînage. L’aimantation J est alors 
équivalente à celle qu’on obtiendrait en l’absence de 
trainage sous l’effet d’un champ variable Æ, + h(t). 
Ce champ fictif A(t) ne représente un intermédiaire 
commode, que dans la mesure où la théorie en donne 
une expression simple. 


b) Champ de traînage de fluctuations thermiques. — 
L’aimantation à saturation J, des corps ferromagné- 
tiques décroît en fonction de la température en raison 
de l’agitation thermique des spins. Pour la même 
cause, la direction de l’aimantation spontanée ne doit 
pas rester rigoureusement uniforme à chaque instant à 
l'intérieur d’un domaine élémentaire. Il en résulte un 
champ magnétique interne qui fluctue autour d’une 
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valeur moyenne nulle à des fréquences très élevées. 
L. Néel [32] a calculé l'amplitude moyenne du maxi- 
mum des fluctuations de A(t) au cours du temps. 

Il obtient une loi de la forme : 


h(t) = Sy(Q + Logn t). 


(10ÿ 


Fic. 4. — Variation avec le temps du champ de traînage 
de fluctuations thermiques. 


œ&. — 57 homogène à un champ représente une cons- 
tante du corps ferromagnétique étudié. Ce facteur 
dépend en particulier du volume des discontinuités de 
Barkhausen et croît avec la température absolue 7, 
approximativement comme 71/2, 


. — Q est une constante numérique sans dimensions 
de l’ordre de 40 à 50 variant peu d’une substance à 
l’autre. 


y. — t représente le temps écoulé depuis une modi- 
fication du champ appliqué lequel a entraîné une 
réorganisation des domaines élémentaires. La for- 
mule (10) suppose & suffisamment grand pour que la 
somme : Q + Log, t soit constamment positive. 


2. LES EFFETS DU CHAMP DE TRAINAGE DE FLUC- 
TUATIONS. — L’aimantation J, d’une substance, même 
en l’absence de tout traînage, n’est pas une fonction 
univoque du champ 7, appliqué ; elle dépend, par 
l'intermédiaire de l’hystérésis, de tous les états magné- 
tiques antérieurs à l’application du champ. En parti- 
culier, une petite variation A7, du champ appliqué 
produit une variation d’aimantation : 


A TRE Va Eco AR, 


si A7, est de même signe que la dernière variation 
de A, À 


ou AJ; —=\a AH; 
si AA, est de signe contraire à la dernière variation 
de À,. 


Ces formules définissent au point (4,, J,) les fac- 
teurs aet c qu’on appelle respectivement coefficients de 
susceptibilité différentielle réversible et irréversible. 

Superposons au champ Æ,, un champ k alternati- 
vement positif et négatif. L’aimantation J varie entre 
les valeurs : 


Jot+(a+ch 
et 
Js+(a+c)h—2ah= J5 +(c—a)h. 


Si la valeur moyenne du champ À est nulle et s’il 
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fluctue très rapidement, nous observerons la valeur 
moyenne des deux aimantations précédentes, c’est-à- 
dire : 


Jo + (1/2) [la + c) k + (ec — a) k] = J, + ch. 


En appliquant ce résultat à l’étude du traïînage de 
fluctuations thermiques, nous obtenons l’expression 
suivante pour J,(é) : 


Jift) = cSv(Q + Log t). (11) 


Cette formule susceptible de vérifications expéri- 
mentales, montre que les effets du traînage de fluc- 
tuations sont proportionnels à la susceptibilité irréver- 
sible de la substance, d’où le vocable « traînage irré- 
versible » retenu par L. Néel [33]. Nous noterons que 
Huzimura [21] a effectivement enregistré la présence 
de nombreux sauts de Barkausen qui contribuent à la 
variation d’aimantation J,(t). 


3. ÉTUDE EXPÉRIMENTALE DU TRAINAGE DE FLUC- 
TUATIONS. — Au cours de ce paragraphe, nous nous 
intéresserons tout particulièrement aux expériences les 
plus faciles à interpréter qui vérifient directement 
l'équation (11). Æ, et J, étant constants, nous dirons 
que nous avons alors affaire à des mesures quasi- 
statiques. É 


a) Résultats antérieurs à la théorie de L. Néel. — 
P. Courvoisier d’une part [8], Street et Woolley d’autre 
part [44] ont vérifié à l’aide d’un magnétomètre, la 
forme de l’équation (11). Ces auteurs ont opéré au 
voisinage du champ coercitif sur des substances magné- 
tiquement dures, donc dans une région où la valeur de € 
est particulièrement élevée. Ils ont eu le mérite enfin 
de bien séparer les effets de ce trainage de ceux du 
trainage de diffusion qui venait de faire l’objet à cette 
époque, d’une étude remarquable de la part de 
J. L. Snoek. 


b) Les résultats de J. C. Barbier. — Avec la théorie 
de L. Néel comme base, L. Lliboutry [27] et surtout 
J. C. Barbier [2] se sont attachés à établir les prinei- 
paux caractères du traînage de fluctuations thermiques. 

La première difficulté consistait à s'affranchir des 
autres formes éventuelles de traînage. En opérant 
principalement sur des substances magnétiques dures 
ils ont vérifié la théorie de L. Néel dans toutes ses 
conséquences, et confirmé en particulier la non obéis- 
sance au principe de superposition, énoncée par Preisach, 
que nous allons rappeler. 

Soit J(t) et J’(#) les variations d’aimantation respec- 
tivement associées aux champs Æ,(t) et Hit). La 
variation d’aimantation associée au champ total: 


H(t) = Hi(t) + Hi(t) 


diffère de J(t) + J'(t). 

Par exemple, si nous appliquons un champ X, 
pendant un temps #, de { = — 1, à t — 0, nous obser- 
vons un traînage de fluctuations J,(t) dont l’allure ne 
dépend pas de 4,. Cette non obéissance au principe de 
superposition revêt une très grande importance car elle 
traduit le caractère aléatoire des champs de dispersion 
interne, dus aux fluctuations thermiques. 

La formule (11) a pu être vérifiée ‘d’une façon très 
approfondie en utilisant de préférence des substances 


_ On trouve alors que 


No 


magnétiques à grand champ coercitif sur lesquelles on ne 
relève habituellement aucune des manifestations du 
trainage de diffusion. L’aimantation J,(t) varie comme 
Log (i) sur une très vaste échelle de temps, de 1/40 s 
à 4.106 s. D’après les résultats respectifs de 
Yamada [57] et Kronenberg [2] ce domaine de validité 
s'étend d’ailleurs de 10 s à une année au moins. Le 


: facteur S, qui caractérise la grandeur du champ fictif 
- garde à peu près la même 


valeur dans tout le 
domaine d’hystérésis. Dans les champs faibles où les 
lois de Rayleigh sont valables, et par conséquent la 


susceptibilité irréversible c facilement accessible, le. 


traînage de fluctuations thermiques prend une forme 
simple que vérifie très bien l’expérience. Nous signalons 
en exemple le trainage de l’aimantation rémanente J,, 
après application à l’état désaimanté d’un petit champ 
constant /7, pendant un temps #”, de & = — +" à t — 0. 
J, varie comme 
Sy(L0g t — Log t'). 

Cette allure ne met pas en cause ni le principe de super- 
position ni la formule (11), mais résulte de la valeur 
particulière de la susceptibilité c qui dépend alors 
de &’ [2]. 

À différentes températures absolues T, le facteur S, 
obtenu expérimentalement croît environ comme 75/4 
entre la température d’ébullition de l'hydrogène liquide 
et la température ordinaire. $, varie aussi d’une sub- 
stance à l’autre dans de grandes limites. Sans qu’on 
puisse établir une relation directe entre le champ 
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Fic. 5. — Constante de traînage S, et champ coercitif 
pour différents échantillons. 
4. — Ferrite de Co. 

2. — Magnétite. 

3. — Alnico. 

&, — Alnico. 

5, — Poudre de Fe, 

6, — Alnico. 

7. — Alnico recuit. 

8. — Poudre Ni. 

9. — Ferro-Cobalt. 
10. — Ferro-Cobalt. 
11. — Ferrite Ni-Zn. 
12. — Fer doux. 

o — Alnico. 

1. — Acier dur. 

AÀ.— Acider mi-dur. 
y. — Acier doux. 
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coercitif 1, et Sy, on constate pour des échantillons 
différents un certain parallélisme entre ces deux gran- 
deurs ainsi qu'il ressort de la figure 5 extraite du 
mémoire de J. C. Barbier. 

Nous insisterons enfin pour terminer sur la généra- 
lité des résultats obtenus. Toutes les substances quelle 
que soit leur origine, se comportent d’une façon iden- 
tique. C’est là un caractère qui avec la non obéissance 
au principe de superposition et la faible influence de la 
température caractérise le plus sûrement le traînage de 
fluctuations. 


4) ANGLE DE PERTES EN CHAMP ALTERNATIF DANS 
LE DOMAINE DE RAYLEIGH. — a) Résultats théoriques. 
— Au traînage irréversible, sont associées des pertes 
dans un champ alternatif. L. Néel [32] a montré 
qu’elles étaient indépendantes de l’amplitude du 
champ magnétique appliqué et .ne variaient prati- 
quement pas non plus avec la fréquence. Dans le 
domaine des champs faibles, nous supposons valables 
les lois de Rayleigh. La courbe de première aiman- 
tation possède alors la forme suivante : 


J = «H + BH? (12) 


qui nous permet de définir les deux coefficients de 
Rayleigh « et 6. Le déphasage e entre B et A, dû au 
seul trainage de fluctuations, vérifie d’après L. Néel[19] 
la relation : 

ae rè Du 


œ 


(13) 


Cet angle de pertes est très petit. Appelons Æ. le 
champ coercitif, tg « peut être mis sous la forme : 


(x6 Hcla) (Sv1He). 


Or, l'interprétation des lois de Rayleigh conduit à 
admettre 8 A. x de l’ordre de grandeur de l’unité pour 
la plupart des substances [31]. Avec les valeurs 
de S-/HQ représentées sur la figure 5, l’angle « ne 
dépasse pratiquement jamais 1/100 de radian. 


ige— (14) 


b) L’angle de-pertes de Jordan. — La substance à 
étudier constitue le noyau d’un bobinage dont on déter- 
mine la résistance équivalente aux pertes magné- 
tiques À, à l’aide d’un pont de mesures d’impédances. 
Jordan [22], [23] admet que cette résistance À, est la 


; f 2f f 


Fic. 6. — Variation de l’angle de pertes en fonction de la 
fréquence pour différents champs appliqués, d’après 
Jordan. Application à la séparation des pertes. 
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somme de 3 termes indépendants, respectivement dus 
à l’hystérésis, aux courants induits et au traînage. Le 
facteur R,]Lo varie linéairement en fonction de la 
fréquence, et pour plusieurs amplitudes du champ 
appliqué, il est représenté par une série de droites 
parallèles (fig. 6). Cette représentation permet une 
séparation facile des différentes composantes d’après 
leur origine, et confirme leur indépendance réci- 
proque. D’un point de vue analytique, le plupart des 
techniciens utilisent une formule due à Elwood. et 


Lego [9] : 


RolufL = aBm+ef+c=8rWiEn, (15) 
pour caractériser les pertes totales dans les champs 
faibles. 

Dans cette formule (15), u représente la perméabilité 
de la substance, Bx son induction maximum, j la 
fréquence de mesure, L l’induction de la bobine et W. 
l’énergie dépensée par cycle et par unité de volume 
a, e et ©, sont trois coefficients constants qui carac- 
térisent respectivement les pertes par hystérésis, par 
courants induits et les pertes résiduelles qu’on attribue 
généralement au traînage. 


c) Comparaison du trainage de fluctuations et du 
traînage de Jordan. — Bien que personne à notre 
connaissance n’ait évalué quantitativement sur un 
même échantillon les pertes de Jordan et le traînage de 
fluctuations, il semble bien qu’il s’agisse en réalité du 
même phénomène. Quatre raisons militent en faveur 
de cette interprétation : 


$. — Le facteur c, possède effectivement l’ordre de 
grandeur que prévoit la théorie. Jordan n’a jamais 
rencontré d’angles de pertes de traînage supérieurs 
à 0,01. 

$. — La formule (15) possède un caractère de très 
grande généralité. Quelle que soit la substance, Jordan 
trouve des pertes de trainage indépendantes de la 
fréquence et du champ appliqué. 


$. — La variation thermique de ces pertes résiduelles 
est en excellent accord avec les prévisions de L. Néel. 
D’après certaines mesures de R. Feldtkeller [16] effec- 
tuées sur un alliage fer-nickel à 36 % de nickel, il 
semble que tg € varie régulièrement avec la tempé- 
rature absolue comme 6 71/2. 


$. — Enfin, quand le trainage de fluctuations ther- 
miques devient inobservable, par exemple dans le cas 
de déplacements des parois de Bloch exclusivement 
réversibles, la constante de traînage c, dans la for- 
mule [15]s’annule simultanément. Deux résultats justi- 
fient cette remarque : l’un obtenu par Elwood et 
Legg [9]sur un Perminvar possédant une susceptibilité 
irréversible nulle ; l’autre obtenu par Tomono [48] 
sur un fer très fortement écroui par un laminage à 
froid. D’après ce dernier auteur, les pertes dans un 
champ alternatif ne deviennent appréciables, sur ce 
fer en particulier, que dans des champs suffisamment 
intenses pour entrainer l’existence de déplacements 
irréversibles des parois de Bloch ou bien après un 
recuit en atmosphère réductrice à 600 0C. Dans ce 
dernier cas, l’angle de pertes de traînage varie beau- 
coup avec la température et la fréquence du champ 
appliqué et son allure conduit à penser qu’il s’agit alors 
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d’un traînage de diffusion d’impuretés très proba- 
blement introduites en solution au cours du recuit. 


5) LES RÉSULTATS DE FELDTKELLER. — Il n’est pas 
possible de parler des pertes mesurées sur les sub- 
stances magnétiques placées dans des champs alter- 
natifs de faible amplitude sans mentionner les travaux 
de R. Feldtkeller et ses collaborateurs [14], [16], [53]. 
sur cette question. Nous expliquerons d’abord la repré- 
sentation des pertes généralement utilisée par cette 
école, et nous discuterons ensuite les résultats obtenus. 


a) Représentation des pertes. — Feldtkeller [14] 
représente le comportement magnétique d’une sub- 
stance quelconque en lui attribuant une perméabilité 
complexe convenable, définie par l’équation suivante : 


HIB = 1Ju* = (lux) + ([ur). (16) 


Cette représentation néglige a priori tous les harmo- 
niques de l’induction et ne peut traduire les obser- 
vations expérimentales qu’en première approximation. 
Dans un espace complexe (1/ur porté en ordonnées 
et 1/ur en abscisses), le point représentatif de 1 /u* 
décrit une courbe quand « croît de 0 à l'infini, qui 
d’après certains résultats antérieurs de J. L. Snoek 
relatifs au traînage de diffusion, serait un demi-cerele 
centré sur l’axe des ordonnées (fig. 8). 

En effet, J. L. Snoek [42], [53] pour A suffisamment 
petit, trouve da s le cas du trainage de diffusion du 
carbone dans le fer, une relation expérimentale entre B 
et 1 de la forme : 

TRE 1 

B ‘Ua  Ull + j w) (7) 
où Ô représente la constante de temps du processus de 
diffusion. Cette équation conduit à un angle de perte 


Hier Ce 
Be TT w 6: Le 
qui justifierait la représentation de Feldtkeller pour 
l'étude du seul traînage de diffusion, et sous réserve de 
la validité de la formule (17). Toujours dans les mêmes 
hypothèses, si on superpose les effets d’un grand 


le 
je 


A. #4 


0 


F1G. 7. — Diagramme des perméabilités complexes d’après 
Feldtkeller, pour différentes largeurs de K bande des 
constantes de temps de traînage. (En paramètre 0,/0, : 
rapport des constantes de temps extrêmes du spectre.) 
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nombre de constantes de temps 0 régulièrement répar- 
ties dans un spectre étalé, l’affixe de la perméabilité 
complexe décrit, quand « varie, une courbe d’allure 
ellipsoïdale d'autant plus aplatie que le spectre est plus 
étalé (fig. 8). Nos connaissances actuelles sur le traînage 
de fluctuations thermiques nous permettent d'affirmer 
que la représentation proposée par Feldtkeller ne 
repose sur aucune base de portée générale. Elle ne 
peut s’appliquer qu’au traînage de diffusion en pre- 
mière approximation. 


b) Les résultats obtenus. — Feldtkeller et ses colla- 
borateurs se sont intéressés presque exclusivement à 
des substances qui présentent un intérêt technique, en 
particulier aux alliages fer-silicium et fer-nickel du 
commerce. Ils ont effectué à l’aide d’un pont réalisé 
par H. Wilde [53] un grand nombre de mesures des 
perméabilités complexes en faisant varier l'amplitude 
et la fréquence du champ appliqué à la substance. 


courbe de traïnage ( influences 
des courants induits gt de 


132 
‘hystérésis eliminées) 


Fr Fo 


Fic. 8. — Diagramme des perméabilités complexes d’après 
Feldtkeller [16]. L’échantillon est un alliage fer-nickel 
à 36 % de Ni. Température 25 .0C. Épaisseur de la 
tôle 0,15 mm. x — facteur d’anomalie des courants 
induits. Il est choisi arbitrairement pour obtenir une 
courbe de traînage d’allure ellipsoïdale (voir fig. 7). 
Champ de traînage rendant à maintenir la paroi dans 
la position qu’elle occupait après désaimantation. 


Nous reproduisons figure 8 un exemple des résultats 
obtenus. 

Pour atteindre les composantes de 1/u* dues au 
seul traînage, il faut affranchir les résultats de mesure 
des composantes dues à l’hystérésis et aux courants 
induits. Feldtkeller élimine les pertes par hystérésis 
par une extrapolation linéaire dans un champ nul. 
Cette opération n’est justifiée que si la substance 
obéit aux lois defRayleigh. Quant à la détermination 
précise de la contribution des courants induits, ce pro- 
blème présente de réelles difficultés, étant donnée la 
présence d’un facteur d’anomalie inconnu n. Avec un 
choix convenable de cette constante n la courbe de 
trainage est amenée à la forme désirée (fig. 8). Si l’on 
tient compte en outre de la coexistence très fréquente 
des traînages de fluctuations et de diffusion dans les 
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matériaux courants, il semble difficile d'utiliser les très 
nombreux résultats de mesures de Feldtkeller et ses 
collaborateurs pour confirmer ou infirmer l’une quel- 
conque des théories de L. Néel. C’est d'autant plus 
regrettable que les mesures par elles-mêmes paraissent 
très soignées. 


6) TRAINAGE DE FLUCTUATIONS DANS LES CHAMPS 
TOURNANTS. — Quand une substance est placée dans un 
champ tournant d'amplitude constante, l’induction 
magnétique tourne avec un retard sur le champ. Ce 
retard, comme l’angle de pertes en champ sinusoïdal, 
comprend trois composantes respectivement dues à 
l’hystérésis, aux courants induits et au traînage. Il en 
résulte un couple tendant à faire tourner l’échantillon 
dans le même sens que le champ. Une balance de 
torsion permet d’obtenir ce couple avec une sensibilité 
pratiquement illimitée. J. C. Barbier [2] a pu mesurer 
ainsi la composante des pertes dues au trainage de 
fluctuations, en opérant à une fréquence de rotation 
süffisamment basse pour que les courants de Foucault 
soient négligeables. Ses déterminations sont en bon 
accord avec les mesures directes de la constante S, et 
confirment là variation thermique très lente de ce 
facteur. 

En résumé, des mesures semi-statiques ou dyna- 
miques mettent en évidence un traînage qui concorde 
en tous points avec le traînage de fluctuations ther- 
miques prévu par L. Néel. Parmi ses caractères les plus 
spécifiques, nous retiendrons sanon-obéissance au prin- 
cipe de superposition, sa faible dépendance de la tempé- 
rature et sa très grande généralité. 


VI. Le traînage de diffusion, — 1° MÉCANISME 
DU TRAINAGE. — a) Généralités. — Nous considérons 
un cristal ferromagnétique dont le réseau contient un 
certain nombre de défauts ponctuels, constitués par 
exemple par des atomes étrangers en position inters- 
titielle. À une température convenable, ces héréro- 
atomes diffusent et, pour passer d’un site à un site 
voisin, ils doivent franchir des barrières de potentiel 
dont les hauteurs W, règlent la durée moyenne de vie 
sur chaque site. Pour une certaine température 
absolue 7, l'établissement de la répartition d'équilibre 
s’effectue avec une constante de temps 0 de la forme : 


0 = C.exp [WaJ[kT] 


où C varie lentement avec les facteurs W, et T, et X 
désigne la constante de Boltzmann. 


b) Couplage avec la direction de l’aimantation spon- 
tanée. — L. Néel [34] suppose l’existence d’un cou- 
plage du type magnétocristallin entre la position des 
défauts de réseau et la direction de l’aimantation spon- 
tanée. Chaque atome étranger intervient alors dans 
l’énergie libre du cristal par une énergie de couplage. 
La direction de l’aimantation spontanée influence la 
répartition d'équilibre des hétéroatomes, et inver- 
sement, la répartition de ces atomes agit sur la direc- 
tion de l’aimantation spontanée. Nous appellerons 
« état stabilisé » l’état d'équilibre obtenu pour une 
aimantation donnée de la substance. Dans cet état, la 
distribution des atomes étrangers est anisotrope 
suivant cette même direction. Si on modifie la direction 
de l’aimantation, un nouvel état d'équilibre s'établit 
lentement par diffusion des hétéroatomes. 
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20 LE CHAMP DE TRAINAGE DE DIFFUSION. — a) Défi- 
nition. — Soit une paroi de Bloch qu’on déplace d’une 
distance u,, sous l’effet d’un champ A,, pour une répar- 
tition isotrope des hétéroatomes au temps { = 0. Dans 
un état stabilisé, obtenu après une diffusion de 
durée t,, il faut appliquer un champ supérieur à AH, 
pour provoquer le même déplacement u,. Soit 
H5 + ht:, wo) ce champ. Tout se passe comme si le 
champ supplémentaire A(t,, u,) était destiné à annuler 
les effets d’un champ interne de direction opposée 
à H,: —hft;, uw). D’après une définition précé- 
dente — At, u,) représente le champ fictif du traînage 
de diffusion. Ce champ de traînage représenté figure 9a 
tend à ramener la paroi dans la position qu’elle 
occupait pendant la stabilisation. 


-hftu 


… N . . 
tralnage ndant a maintenir la 


à Champ de 
paroi dans la position qu’elle occupait apres 
désaimantation 


Fic. 9. — Variation avec le temps du champ fictif de 
traînage de diffusion tendant à maintenir (a) ou à rame- 
ner (b) la paroi dans la position qu’elle occupait après 
désaimantation. 


Supposons maintenant qu'on maintienne indéfi- 
niment ce déplacement w, de la paroi pour t{ > #1. 
A une température convenable, la diffusion rétablit une 
nouvelle répartition d'équilibre des atomes étrangers 
et il en résulte une stabilisation dans la position u,. Le 
champ fictif de trainage, — A(é, u,) qui tend à ramener 
la paroi dans sa position initiale, est alors une fonction 
monotone croissante du temps #, nulle au bout d’un 
temps suffisamment long (fig. 9b). 


b) Propriétés du champ de tratnage. — Le champ 
fictif que nous venons d'introduire diffère considé- 
rablement du champ de traînage de fluctuations ther- 
miques. D’une part, ses variations au cours du temps 
sont généralement monotones et ses effets propor- 
tionnels alors à la susceptibilité différentielle totale, 
réversible et irréversible de la substance. Par oppo- 
sition au trainage de fluctuations, L. Néel l'appelle [33] 
«trainage réversible ». D’autre part, comme les cons- 
tantes de temps de diffusion 0 varient très rapidement 
avec la température, le traînage observé en dépend 
également beaucoup. Si celle-ci est trop élevée, l’état 
d'équilibre est atteint quasi-instantanément. Si celle-ci 
est trop basse, au contraire, la stabilisation évolue sur 
un temps de l’ordre de l’année, voire du siècle. Le trai- 
nage de diffusion n’est donc facilement observable que 
dans une zone étroite de température. Il dépend aussi 
évidemment de la nature et de la concentration de l’im- 
pureté qui diffuse et n’affecte pas toutes les substances 
ferromagnétiques. Par opposition au trainage de fluc- 
tuations, il est sélectif. Mais il serait faux de croire qu'il 
reste exceptionnel. En réalité, une impureté en très 
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petite quantité, à l’état de traces, peut produire encore 
des effets notables. Cette remarque explique la fré- 
quence de ses manifestations principalement dans les 
corps ferromagnétiques à réseau cubique centré. On le 
rencontre toutefois très rarement aux températures 
ambiantes dans les alliages fer-nickel à réseau cubique 
à faces centrées. Enfin, le champ de traînage de dif- 
fusion obéit au principe de superposition. Quand un 
déplacement u, d’une paroi de Bloch tend à établir une 
nouvelle répartition d’équilibre des atomes, l’allure 
de A(t, u,s) dépend aussi de la répartition initiale, 
c’est-à-dire de toute l’histoire antérieure de la sub- 
stance. Deux processus de diffusion successifs, qui 
touchent les mêmes atomes, ne peuvent pas être indé- 
pendants. 

Ces différentes propriétés du champ de traînage de 
diffusion doivent être parfaitement comprises avant 
toute étude expérimentale sous peine de ne pas pouvoir 
exploiter les résultats de mesures. Il existe dans la 
littérature un très grand nombre de travaux Sérieux 
desquels on ne peut pratiquement rien tirer, les rensei- 
gnements fournis sur l’état de la substance au moment 
où débutent les mesures étant beaucoup trop frag- 
mentaires [36], [49]. 


30 LA DÉSACCOMMODATION DE LA PERMÉABILITÉ. — 
a) Définition. — Considérons une substance ferro- 
magnétique que nous désaimantons dans un champ 
alternatif d'amplitude lentement décroissante. Si le 
brassage de l’aimantation dure suffisamment long- 
temps, la diffusion rétablit une distribution isotrope 
des hétéroatomes. Cette opération annule donc simul- 
tanément l’aimantation moyenne et le champ de trai- 
nage. Nous appelons u, la perméabilité mesurée 
aussitôt la désaimantation, dans un champ /,. Nous 
recommençons ensuite d’autres mesures en désai- 
mantant chaque fois la substance comme précédem- 
ment. La fin du processus de désaimantation repère 
notre origine des temps, et nous laissons l’échantillon 
au repos jusqu’au temps {, où nous mesurons à nouveau 
la perméabilité dans le champ extérieur A,. Tout se 
passe comme si la mesure était effectuée dans un 
champ interne H, — h(t,, u) (fig. Ja) et, par consé- 
quent, la perméabilité obtenue est une fonction décrois- 
sante de £, (fig. 10). Steinhauss a appelé ce phénomène 
la désaccommodation de la perméajilité. 

H. Atorf [1], C. E. Webb et L. H. Ford {501 
J. L. Snoek [42], [43] enfin ont signé les principaux 
mémoires consacrés à son étude. 


b) Étude de la désaccommodation. — La perméa- 
bilité u(t,) décroît entre deux limites finies. Au temps 
t, = 0,  s’identifie avec la perméabilité mesurée en 
l'absence d’impuretés, si la désaimantation annule le 
champ de traînage de diffusion. Pour t, suffisamment 
grand, A(,, u,) étant fini, u(t,) tend vers une limite 
par valeurs décroissantes. 

En règle générale, il n'existe aucune expression 
analytique de y(f,). J. L. Snoek a proposé : 


mais cette expression n’est valable qu’en première 
approximation dans les champs très faibles où y 
désigne la perméabilité initiale. L'expérience montre 
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alors que la stabilisation de l’aimantation par le trai- 
nage de diffusion annule tous les déplacements irré- 
versibles des parois de Bloch däns un grand domaine 


Fic. 10. — Désaccommodation de la perméabilité au cours 
du temps (fer contenant des traces de carbone) (d’après 
J. L. Snoek). 


de champs. La perméabilité de la substance pour un 
temps £, donné est alors indépendante de A, et on peut 
parler de désaccommodation de la perméabilité initiale. 

La théorie du traînage de diffusion de L. Néel nous 
suggère, pour obtenir une représentation correcte’ des 
faits expérimentaux, de mesurer directement l’aiman- 
tation, ou l'induction magnétique B, en fonction du 
champ Æ appliqué. L’habitude des techniciens de se 
référer constamment au rapport u = BJH a certai- 
nement constitué une entrave sérieuse au dévelop- 
pement de l’étude quantitative du traînage de dif- 
fusion. 

Une représentation B(H, t,) avec différentes valeurs 
de {; en paramètre (fig. 11) permet d’obtenir faci- 


(e] HE H+ RE)  H 


Fic. 11. — Représentation du traînage de diffusion 
par un diagramme B(A, t;). 


lement lechamp de trainage moyen pour toutes les 
parois de Bloch A(t,, B;). Les différents auteurs n’ayant 
étudié jusqu’à présent que la désaccommodation dans 
un champ constant, tous leurs résultats sont ceux 
qu’on obtient en coupant les courbes isochrones d’un 
diagramme B(X, t) par des verticales (7, — constant). 
Nous pensons au contraire que les phénomènes sont 
beaucoup plus simples à interpréter pour une induc- 
tion B, constante, parce que les déplacements de 
chaque paroi de Bloch sont alors constants en pre- 
mière approximation. Ainsi, en coupant les courbes 
isochrones par des horizontales, nous obtenons un 
champ de traînage moyen A(t,, B.). 

En accord avec les prévisions de la théorie, ce champ 
de trainage est approximativement de la forme : 


ht, Bo) = holBo) 1 — exp.(— 1:/0)] 


ko croît d’abord rapidement avec B, puis garde une 
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valeur pratiquement constante [4], [6], [7]. Dans le 
cas simple d’une solution solide de carbone dans: du 
fer «, nous avons vérifié que À, est proportionnel à la 
concentration des atomes de carbone dissous. 


c) Variation relative de perméabilité. — Nous 
appelons variation relative de perméabiïtité le facteur 
sans dimensions (Lo — Uoo)/Uco. C. E. Webb et 
L. H. Ford l’ont mesuré sur un grand nombre de 
substances pour différentes valeurs du champ J,. La 
figure 12 reproduit un de leurs résultats obtenu sur un 


He 
1,292 


ss) 
0,075 0,1 
La Es en Oe, 
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0,05 


F1G. 12. — Valeur du rapport u, — u,[u, Sur un alliage fer- 
silicium en fonction du champ ; d’après Webb et Ford, 
ü. et w, représentent les perméabilités mesurées 2 min 
et 2 semaines après désaimantation. 


alliage fer-silicium commercial. La forme particulière 
des diagrammes B(H,t) permet de prévoir que le 
maximum de (U5—Uco)/f/ucs se situe au coude de la 
courbe isochrone B(H, co). Les maxima rencontrés 
atteignent très fréquemment 30 à 50 %, et leurs 
valeurs ne sont pas directement proportionnelles aux 
concentrations des impuretés comme Montalenti le 
suppose [30]. 


d) {Influence de la température. — À une température 
très inférieure au point de Curie, les catactéristiques 
magnétiques d’un matériau varient en général assez 
peu avec la température absolue T pour qu’on puiss- 
considérer la courbe isochrone B(H, 0) comme insen- 
sible à ce paramètre. D’après la théorie de L. Néel, 
l’amplitude du champ de traînage h, varie comme 1/7. 
L'isochrone {, — co doit donc s’éloigner indéfiniment 
vers les champs croissants pour T suffisamment petit. 
En fait, un tel déplacement est complètement masqué 
par le ralentissement considérable des processus de 
diffusion, et devient très rapidement inobservable. On 
peut donc considérer pratiquement les isochrones 
limites B(H, o) et B(H, co) comme insensibles à la 
température. Par contre, ce facteur joue un rôle très 
important pour établir une échelle des temps néces- 
saire au tracé des isochrones intermédiaires (fig. 11). 
D’après la formule (19), équilibre (ici l’état stabilisé) 
est d'autant plus rapidement atteint que la tempé- 
rature est plus élevée. Par exemple, pour le trainage;du 
carbone dans le fer &, un des mieux connus, l’état 
stabilisé demande quelques secondes pour s'établir à 
température ordinaire, une minute à 0°, une demi- 
heure à — 20 °C, un mois à — 50 °C. 
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Un grand nombre d'expériences ne peuvent pas être 
interprétées au moyen d’une seule constante de 
temps 6, mais conduisent à admettre l’existence d’un 
grand nombre de constantes de temps de diffusion 
réparties dans un spectre étalé. L’allure de A(t,, B,) en 
est alors d’autant plus modifiée que le spectre est plus 
étalé. Si les limites 0, et 6, du spectre sont suffisam- 
ment différentes, (4, B)) varie approximativement 
comme log £,. Cette particularité a pu entraîner chez 
certains auteurs non avertis, une confusion avec le 
traînage de fluctuations. Il ne faut pas considérer par 
conséquent l’équation (21) comme spécifique du trai- 
nage de diffusion. 


40 TRAINAGE DE L'AIMANTATION SOUS CHAMP CONS- 
TANT. — a) Généralités. — Soit un échantillon désai- 
manté et isotrope au temps & = 0. La diffusion stabi- 
lise alors l’aimantation et, au temps { — t,, nous 
appliquons un champ constant AH, en mesurant à 
chaque instant l'induction correspondante B(t). Le 
champ interne qui s'exerce sur chaque paroi de Bloch 
croît avec le temps comme 4, — At, u) (fig. 9b). B(t 
dépend donc en réalité de deux variables et il est impos- 
sible d'en donner une expression analytique exac- 
tement comme pour la désaccommodation de l’induc- 
tion dans un champ constant. On peut bien entendu 
tourner la difficulté en traçant pour chaque valeur de #, 
un diagramme B(H, t —t,) qui donne accès au champ 
de traînage moyen — h(t — 1,, B,) et répéter sous une 
forme à peine différente tout ce qui a été dit sur les 
diagrammes B(A, t,). 

Sans passer par l’intermédiaire de ces diagrammes, 
le champ de traînage ne peut être obtenu que par 
approximations successives. Une première approxi- 
mation serait valable pour rendre compte des expé- 
riences de Richter que nous allons décrire car les dépla- 
cements des parois de Bloch sont alors en première 
approximation, indépendants du temps. 

b) Résultats de Richter. — G. Richter [38] a consacré 
au traînage de l’induction dans un fer carbonyle un 


B en gauss 


F-t,:temps en s. 


Fic. 13. — Décroissance de l'induction dans un champ 
extérieur pour un échantillon de fer carbonyle (d’après 
Richter). 
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mémoire remarquable. Par une critique soignée de 
l'influence des courants induits, il montre que le trai- 
nage magnétique ne dépend absoluement pas des 
dimensions géométriques de l’échantillon. Nous avons 
reproduit sur la figure 13 les variations d’induction 
qu’il observe en opérant de la façon suivante : 
Après désaimantation, un échantillon de fer carbo- 
nyle est placé au temps { — 0 dans un champ X, 
constant relativement grand. Quand l’aimantation est 
stabilisée, Richter annule le champ au temps £ —#;, 
et observe la variation d’induction B(t) pour & > #4. 
Du point de vue analytique, B(t —1t,) est assez bien 
représenté à chaque température par une différence 
d’exponentielles intégrales. L’aimantation varie donc 
dans un certain intervalle de temps comme log (t —t,;) 
mais ce domaine reste toujours considérablement plus 
petit que dans le cas d’un trainage de fluctuations 
thermiques. La figure 16 souligne également l'influence 
prépondérante de la température sur l’évolution du 
traînage. Richter trouve que les constantes de temps de 
traînage sont divisées par un facteur voisin de 3,2 pour 
toute augmentation de la température de l’échantillon 
de 10 0C. L'énergie d'activation mise en jeu l’amène à 
soupçonner une relation de cause à effet entre le 
traînage observé et la diffusion du carbone interstitiel 
dans le réseau du fer. Peu de temps après, J. L. Snoek 
devait effectivement confirmer cette hypothèse. 


c) Letratnage anomal. — À Mitkevitch [29] a mis en 
évidence un aspect particulier du trainage de l’induc- 
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Fic. 14. — Schéma des expériences de Mitkevitch 
pour mettre en évidence le traînage anomal. 
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tion. En appliquant successivement deux champs de 
sens opposés à un échantillon, le premier champ 
pendant un temps très long, le second pendant un 
temps bref, une petite modification ultérieure du 
champ final peut donner naissance, sous certaines 
conditions, à un traînage qui change de sens au cours 
du temps. Nous avons reproduit sur la figure 14 le 
schéma des expériences de Mitkevitch. Les obser- 
vations de Richter sur un fer carbonyle ont confirmé 
ces anomalies. L. Néel interprète ce comportement 
dans sa théorie du trainage de diffusion [34]. Les cons- 
tantes de temps de diffusion 0 qui caractérisent la 
plupart des substances, sont réparties dans un spectre 
relativement étalé. Tout se passe alors comme si le 
matériau possédait, par l'intermédiaire de ses impu- 
retés, une mémoire de tous ses états antérieurs. Cette 
mémoire ne retient son information que pendant un 
temps variable, d’une part avec la température, 
d’autre part d’un point à un autre du cristal à l’échelle 
atomique. Inversement, cette mémoire met des temps 
du même ordre pour acquérir de nouvelles infor- 
mations. Dans les temps courts, l’effet des faibles cons- 
tantes de temps prédomine et le traînage provoqué par 
la deuxième stabilisation partielle impose-le signe de 
l’évolution ; mais il devient ensuite négligeable au 
bout d’un temps t suffisant. Tout se passe alors comme 
si la première stabilisation subsistait seule. 


50 TRAINAGE DE DIFFUSION EN CHAMP ALTERNATIF. 
— à) Résultats théoriques. — Une paroi de Bloch placée 
dans un champ alternatif subit, en raison de ses dépla- 
cements, une pression de traînage qui est, en règle 
générale, une fonction très complexe du temps. Nous 
rappellerons seulement les résultats de deux calculs 
effectués par L. Néel [34] en première approximation. 
A l’origine des temps, nous supposons la substance 
désaimantée et isotrope à une échelle microscopique. 
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Nous la maintenons au repos juqu’au temps £{ — t, où 
nous lui appliquons un champ alternatif : 


H = Hn sin ot. (22) 


Pour F7, suffisamment petit, le champ de traînage 
moyen reste approximativement sinusoidal ; on trouve 
en négligeant des termes transitoires : 

«0 


h(1) Le M7 TE 


[0 sin wt + cos ot] (23) 
h, peut être considéré comme constant au cours d’une 
même expérience sur un corps ferromagnétique donné, 
Il reste toujours proportionnel et inférieur à Huy. 
0 représente la constante de temps du processus de 
diffusion. La présence d’un terme en cos «t introduit 
un déphasage entre B et 1, lequel provoque l’appa- 
rition de pertes de traînage. Pour h, € Hn, l'angle de 
pertes s’écrit : 

1 


tg ec # E — ln GE: 


(24) 
Quand 7 devient plus grand que -quelques milli- 
œrsteds, les formules précédentes ne s’appliquent plus. 
Le calcul de A(t) [34] fournit alors, même en effectuant 
un grand nombre d’approximations, un résultat extrêé- 
mement compliqué. Nous nous bornerons à évoquer 
quelques aspects expérimentaux de la question. 


b) Angle de pertes dans les champs faibles. — 
D’après (24), l’angle de pertes e dans les champs très 
faibles est bien défini puisqu'il ne dépend pas de A». 
Il varie très rapidement avec la fréquence de mesure 
et aussi avec la température par l'intermédiaire de 0. 
Ces deux caractères différencient nettement le traînage 
de diffusion du traînage de fluctuations thermiques. 
Sur la figure 15, nous avons rapportéles résultats des 
mesures de Schulze [40] effectuées sur un fer carbo- 
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Fic. 45. — Variation en fonction de la température de l’angle de pertes dû au traînage sur un fer-carbonyle. En 


paramètre la fréquence du champ appliqué (en Hz) (d’après H, Schulze). 


nyle. Pour 6 suffisamment petit ou suffisamment grand, 
on remarque que tg € ne s’annule pas. Schulze attribue 
l’angle de pertes résiduel au traînage de Jordan, que 
nous avons assimilé précédemment au traînage de 
fluctuations thermiques. Nous pensons nécessaire 


.d’insister sur les différences des angles de perte dans 


les deux processus. La « bande » de traïînage s’élargit 
d’autant plus que le spectre des constantes de temps 


de diffusion est plus étalé mais, dans tous les cas, le 
traînage de diffusion ne se manifeste que dans un 
certain intervalle de température. Enfin, les maxima 
de tg atteignent fréquemment des valeurs de l’ordre 
de 0,10 au moins 40 fois plus grandes par conséquent 
que les angles de pertes dus au trainage de fluctuations. 
Snoek [42] signale même un maximum de tg € égal 
à 0,27 dans un fer carbonyle. 
33 
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c) Traînage de diffusion dans les champs forts. — 
C. E. Webb et L. H. Ford [16] appliquent à un alliage 
fer-silicium un champ alternatif Æ au temps t, = 0, 
c’est-à-dire aussitôt la désaimantation. La perméabilité 
mesurée sous champ décroît d’une allure morotone. 
Elle est représentée figure 16 par la courbe 1. C’est là 


3 É 
4000 é | — 
900 EL is 
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Fic. 16. — Variation de la perméabilité 
en courant alternatif avec le temps (d’après Webb et Ford). 


une fausse courbe de désaccommodation de la perméa- 
bilité car son asymptote, pour t suffisamment grand, 
diffère beaucoup de la limite ue qu’on obtiendrait en 
laissant l’échantillon au repos. Les mouvements alter- 
natifs des parois de Bloch empêchent en effet toute 
stabilisation de la répartition des hétéroatomes dans le 
volume qu’elles balayent. La vraie courbe de désac- 
commodation, telle qu’on l’a définie au début de ce 
chapitre, est la courbe 4. Elle possède en com- 
mun avec la courbe 1 le point { — 0 mais sa limite 
inférieure est considérablement différente. Les 
courbes 2 et 3 sont obtenues en appliquant le champ 4 
au temps {, après une stabilisation partielle des parois. 
La perméabilité augmente d’abord rapidement, passe 
par un maximum assez plat et décroît ensuite lente- 
ment vers la même valeur asymptotique que la 
courbe 1. La théorie de L. Néel permet une interpré- 
tation qualitative satisfaisante d’un tel comporte- 
ment en présence d’un spectre étalé de constantes de 
temps. 

Dans les mêmes conditions (4, de l’ordre de gran- 
deur de 0,1 Oe par exemple), le champ de traînage 
comporte un nombre élevé de composantes harmo- 
niques d’ordre impair et de grande amplitude. Ces 
composantes expliquent les nombreuses anomalies 
qu’on rencontre et en particulier, la présence de cycles 
d’hystérésis anormaux signalés par R. Feldtkeller [15], 
F. Schreiber [391 et nous-mêmes [5]. 


60 TRAINAGE DE DIFFUSION A HAUTE TEMPÉRATURE. 
— a) Mise en évidence du traînage par Snoek. — Nous 
avons souligné précédemment combien il était impor- 
tant de définir avec exactitude l’état initial d’une sub- 
stance pour en mesurer la perméabilité. Dans la 
plupart des cas, l’état de référence est obtenu après une 
désaimantation par un champ alternatif d'amplitude 
décroissante. Pour être pleinement efficace, cette opé- 
ration nécessite le parcours d’un grand nombre de 
cycles d’hystérésis ce qui demande un certain temps et 
provoque une incertitude dans la détermination de 
l’origine des temps. Dans l’étude de la désaccom- 
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modation, il est donc impossible d'effectuer une 
mesure de perméabilité au temps t — 0, et ceci indé- 
pendamment du temps nécessaire à l’opération de 
mesure proprement dit. 

Nous supposons donc la mesure de perméabilité 
effectuée un temps t, constant après la désaimantation. 
Examinons ce qui se passe quand on augmente la 
température de l’échantillon. Aux températures sufli- 
samment basses (0 5 t:), l’état stabilisé n’a pas le 
temps de s’établir et la mesure donne directement la 
perméabilité a. Dans l’échelle des températures, il 
arrive un moment où la diffusion devient sensible 
pendant le temps £,. On-trouve alors du fait de la 
stabilisation de l’aimântation, une chute brutale de 
perméabilité. Si on continue ensuite à faire croître la 
température, la constante de temps de diffusion devient 
si petite que l’appareil de mesure n’enregistre ‘plus 
seulement la valeur instantanée de l’induction, mais 
aussi le traînage sous le champ constant de mesure A, 
lequel, pour une température suffisante, compense 
exactement l’influence de la désaccommodation. 


FH 


Fic. 17. — Perméabilité d’un fer-carbonyle en fonction de 
la température (d’après Snoek). 
1— État carburé. 2 — En présence de carbone, 
chaque mesure est effectuée une minute après désaiman- 
tation. 


Ainsi, la courbe de perméabilité (fig. 17) mesuréelpar 
Snoek [42] une minute après désaimantation, présente, 
dans l’échelle des températures, un creux qui met en 
évidence une bande de traînage en rapport direct avec 
le spectre des constantes de temps de diffusion. 


b) Application à la détermination des bandes de 
trainage. — Les anomalies de la courbe de perméa- 
bilité dans toute l’échelle des températures permettent 
donc de localiser les différents processus de trainage de 
diffusion qui peuvent intéresser la substance. Fahlen-" 
brach [12] en utilisant cette méthode, a mis en évi- 
derce deux processus de trainage ‘dans les allia- 
ges fer-silicium (fig. 18). Les échantillons diffèrent 
par leur contenu en carbone. L’échantillon n° 4 a été 
complètement décarburé d’après les techniques mises 
au point par Snoek. Le carbone semble donc respon- 
sable de la première bande de trainage au voisinage 
de la température ordinaire. Une deuxième bande de 
trainage vers 400 0C est commune à tous les échan- 
tillons. L'énergie d'activation pour la diffusion W,/k 
atteint 4 à 5.104 0K. Un tel ordre de grandeur laisse 
supposer qu'il s’agit d’une diffusion d’un élément de 
substitution dans le réseau. Goertz [19] a montré 
d’autre part qu’un alliage fer-silicium de très grande 
pureté est très sensible à un recuit dans un champ 
magnétique au-dessous du point de Curie. On peut 
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donc penser que ce sont les atomes de silicium eux- 
mêmes qui prennent des positions préférentielles dans 
le réseau [13]. ? 
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Fic. 18. — (H —= 5 Oe) en fonction de la température 
pour un alliage fer-silicium ayant subi différents trai- 
tements (d’après Fahlenbrach). 


Nous rappelons enfin, pour mémoire, l'existence de 


deux bandes de trainage rencontrées sur un alliage. 


fer-cobalt de part et d’autre de 570 0C par P. Weiss et 
de Freudenreich [51]. 


79 LE TRAINAGE DE DIFFUSION DANS LES FERRITES. 
— L'introduction des ferrites a considérablement élargi 
le champ des possibilités offertes par les matériaux 
magnétiques. Rappelons que ces substances sont 
formées à partir de mélanges d’oxydes frittés à haute 
température, et que leur résistivité est suffisamment 
grande pour que les courants induits puissent être 
négligés en toutes circonstances. 

Les mesures de J. C. Barbier [2] relatives au trainage 
de fluctuations, n’ont pas permis de déceler la moindre 
originalité des ferrites par rapport aux substances 
métalliques ; en particulier, un aimant permanent en 
ferrite de cobalt; vieillit comme un alnico, la cons- 
tante SY étant du même ordre de grandeur pour les 
deux substances. 

La théorie du traînage de diffusion n’a malheureu- 
sement jamais été confrontée systématiquement avec 
des résultats de mesures quasi-statiques. Il semble 
prouvé toutefois qu’il existe, au moins dans certains 
cas, un trainage de diffusion d’électrons. 

J. L. Snoek a mis en évidence [43] sur un ferrite de 
manganèse-zinc des phénomènes de trainage sous 
champ constant et de désacéommodation de la perméa- 
bilité. Un comportement analogue a été retrouvé par 
Vioukina, Droujinine, Chour et Ianous [49] sur de la 
magnétite naturelle. Enfin, sur des ferrites de nickel- 
ane, Wijn [52] a rencontré des angles de pertes en 
champs alternatifs d’allure et d'amplitude absolument 
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analogues aux angles de pertes qu’on peut déterminer 
au voisinage de la température ambiante sur des 
solutions solides de carbone (dans du fer). 

Dans tous les cas, les auteurs constatent une très 
grande dispersion des constantes de temps alliée à une 
faible énergie d'activation pour la diffusion. Le traînage 
se manifeste donc dans un très large intervalle de 
température (souvant 150 à 200 ©C) ou bien, à une 
température donnée, dans un grand domaine de fré- 
quences. Wijn [52] a montré sur trois échantillons que 
les énergies d'activation qu’on peut déterminer par les 
mesures de traînage d’une part, et par les mesures de 
conductibilité électrique d’autre part, coïncident aux 
erreurs d'expériences, et varient parallèlement au 
cours des traitements thermiques. Si on admet que la 
conductibilité électrique est due essentiellement à des 
échanges d'électrons entre les différents ions, les expé- 
riences de Wijn confirment le mécanisme de diffusion 
d'électrons proposé initialement par Snoek. Des imper- 
fections à l’échelle atomique dans les cristaux de fer- 
rites, en plus grand nombre que pour les métaux, 
justifient un étalement considérable du spectre des 
constantes de temps de diffusion. 

Les expériences de Galt [17] relatives au dépla- 
cement d’une paroi de Bloch à 1800 dans un mono- 
cristal de ferrite sont en faveur d’une vitesse de propa- 
gation de la forme v = K(H — H,), au moins dans un 
domaine étroit de champs. Précédemment, nous avons 
justifié une formule analogue, obtenue par Sixtus et 
Tonks [41] dans les métaux, par l’existence des cou- 
rants induits. Mais, dans le cas des ferrites, on ignore la 
nature de ces frottements visqueux proportionnels à [la 
vitesse. L. Néel[18]constate qu’un traînage de diffusion 
peut en rendre compte mais beaucoup trop de para- 
mètres restent inconnus pour qu’on puisse considérer 
cette proposition autrement que comme une hypo- 
thèse. 

Ces expériences sur les ferrites sont limitées dans les 
champs alternatifs à des fréquences de quelques cen- 
taines de kilo-hertz. Au delà, vers 1 MHz, les phéno- 
mènes de résonance ferromagnétiques commencent à se 
manifester sans qu’on puisse les séparer clairement des 
phénomènes de relaxation [52]. 


VII. Conclusion. — Au cours de cette étude, nous 
avons rappelé la définition du trainage magnétique et 
nous en avons précisé les limites. Tous les aspects dont 
on à eu Connaissance peuvent être interprétés par 
l’intermédiaire de deux mécanismes seulement, le 
trainage de fluctuations, et le trainage de diffusion. 
Chacun de ces traînages possède ses caractères spéci- 
fiques souvent plus faciles à mettre en valeur dans les 
mesures quasi-statiques que dans les mesures dyna- 
miques. Le trainage de fluctuations touche toutes les 
substances sans exception et ses effets sont équi- 
valents à ceux d’un champ alternatif à très haute 
fréquence d'amplitude lentement variable. Il se mani- 
feste par des déplacements irréversibles des parois de 
Bloch. 

Le traîinage de diffusion est seulement fréquent, et 
les variations d’aimantation qu'il provoque sont 
généralement proportionnelles à la susceptibilité totale 
des corps ferromagnétiques. Il obéit au principe de 
superposition, ce qui constitue un caractère spécifique. 
On peut toutefois rencontrer de réelles difficultés pour 
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prouver cette obéissance, dans le cas de très courtes 
constantes de temps de diffusion (avec les ferrites à 
température ordinaire par exemple). 

Les différences les plus nettes entre les deux méca- 
nismes apparaissent en effectuant des mesures à tempé- 
rature variable. Alors que le trainage de fluctuations 
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décroît lentement comme T2 ou T%/4, toutes choses 
égales d’ailleurs, le traînage de diffusion présente 
généralement un maximum assez net pour une cer- 
taine température, maximum d’autant plus accentué 
que le spectre des constantes de temps est moins étalé, 
Manuscrit reçu le 13 janvier 1958. 
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LETTRES A LA RÉDACTION 


NOTE SUR LA SOLUTION 
DE L'ÉQUATION DE SCHRODINGER 
POUR L’ÉTAT FONDAMENTAL 
DE L’ATOME D’'HÉLIUM 


Par H. M. Scawarrz, 


Technion, Israel Institute of Technology 
(En congé de l’Université d’Arkansas, U.'$. A.). 


La recherche d’une solution de plus en plus précise 
de l’équation d’onde non-relativiste pour l’état fonda- 
mental de l’atome d’hélium a été récemment le sujet 
d’un certain nombre de travaux [1]. Une telle solution, 
avec une précision de l’ordre de quelques millionièmes, 
est nécessaire afin de déterminer les diverses correc- 
tions relativistes à l’état fondamental de He, la valeur 
expérimentale de l’énergie devans être connue avec 
cette même précision [2]. La grande somme d’efforts 
qui ont été dépensés sur ce problème provient du fait 
que toutes les méthodes connues pour fixer une borne 
inférieure à l’énergie la repoussent beaucoup trop 
loin [31, tandis que les nouvelles méthodes analytiques 
qui ont été élaborées [4], bien que d'intérêt intrinsèque 
considérable, ont encore surtout un caractère formel. 

Le but de la présente note est de rapporter deux 
calculs ayant trait à ce problème. L’un d’eux est un 
essai de vérification des résultats de M. Pluvinage, 
récemment publiés dans cette revue [5]. Ces résultats 
semblent être en désaccord avec les calculs de Kino- 
shita [1], et leur comparaison avec le résultat expéri- 
mental [2]est également surprenante. Nous avons donc 
recaleulé l’énergie avec la fonction à 9 termes de la 
référence [5], en appliquant, la méthode de Ritz à la 
fonction 

K 
rm Er ra) ira)? ra (1) 
(où r, et r, sont les distances des électrons au noyau, 
et r,: est la distance entre les électrons), où, pour être 


en accord avec la fonction à 9 termes de la référence 5, 


nous avons pris 
K = 3,40816206 unités atomiques 


_et pour les exposants (1, j, k), les valeurs : (0, 0, 0), : 


(4, 0, 0), (0, 0, 1), (—1, 1, 0), CT, 0, 2), (0, 1 0), 
(0, 0, 2), (2, 0, 0), (1, 0, 1). L'énergie ainsi obtenue est 


Æ — — 2,9035124 unités atomiques. 


Dans la mesure du possible, ce calcul a été vérifié, 
mais évidemment pas par étapes strictement indé- 
pendantes. 

L'autre calcul a trait aux efforts de l’auteur [1] pour 
améliorer la rapidité de convergence de la méthode 
d’Hylleraas en introduisant des exposants demi-entiers 
dans (1). Les résultats jusqu'ici obtenus ont été encou- 
rageants, mais les fonctions employées ont le défaut de 


faire diverger les intégrales telles que / 14 4? dr 
ou 7 est l’hamiltonien du système). Bien que lon 


puisse montrer que ceci ne fausse pas les résultats liés 
aux valeurs propres de l’énergie, il est cependant 
impossibe d'employer ces fonctions d'onde dans des 
calculs tels que ceux qui ont trait, par exemple, aux 
corrections relativistes. Pour cette raison, on a pris 
d’autres fonctions d’onde du même type, mais 
n’entraînant pas de divergence. 

Il s’est avéré que l’on obtient ainsi une nouvelle 
amélioration de la valeur propre ; par exemple, avec 
une fonction à dix termes pour laquelle À = 3,5 et 
les (2, 7, k) sont (0,.0, 0), (0, 0, 1), (0, 1, 0), (1/2, 0, O0), 
(0, 1, 1/2), (0, 0, 3/2), (1/2, 0, 1), (0, 1, 1), (0, 1, 3/2), 
(1/2, 1, 0) on trouve une énergie 


E — —2,903666 unités atomiques. 


Ceci est à comparer à notre précédent calcul avec 
une fonction à dix termes, qui donnait une énergie 
— 2,903639- unités atomiques, et au résultat corres- 
pondant de Chandrasekhar et Herzherg, qui est 
— 2,903603 unités atomiques. 

L’auteur désire exprimer sa reconnaissance à 
Mme Veronica C. Fink, qui s’est chargée des calculs 
numériques. 


Lettre reçue le 25 janvier 1958. 
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Remarque au sujet de la note précédente, par Ph. PLu- 
VINAGE, Institut de Physique de la Faculté des 
Sciences de Strasbourg 
Au moment où H. M. Schwartz m’a obligeamment 

communiqué le texte de sa note, je procédais à une 

vérification directe des résultats indiqués précédem- 
ment (référence [5] ci-dessus) et venais de trouver une 
contradiction. Une faute a pu être localisée. Il s’agit 
d’une erreur de transcription d’un élément de matrice 
qui a changé une donnée du calcul numérique et, par 
malchance, a échappé à plusieurs contrôles successifs 
indépendants. Il 8emble qu’en tenant compte de cette 
erreur, tout rentre dans l’ordre. En particulier la 
valeur obtenue par H. M. Schwartz avec une fonction 

à 9 termes et en utilisant la méthode de Ritz apparaît 

comme tout à fait vraisemblable. 


CHAMBRE A BASSE TEMPÉRATURE 
POUR ÉTUDES INFRAROUGES DE CRISTAUX 


Par Michel CaDÈNE et Claude Deroupy, 


Laboratoires de Physique Moléculaire et Cristalline, 
Faculté des Sciences de Montpellier, 


Un certain nombre d’appareils déjà réalisés pour 
refroidir les corps étudiés par spectroscopie infrarouge, 
ne permettent d'opérer qu’à une seule température ou, 
du moins, qu’à un nombre limité de températures (voir 
par exemple I). Le dispositif auquel nous avons eu 
recours et qui est inspiré de ceux adoptés par L. Bout- 
tier [2]et Mme Weil-Marchand [3] permet au contraire, 
de refroidir, et de maintenir, des cristaux à n’importe 
quelle température jusqu’à environ — 180 °C. 


I. Principe. — Les frigories nécessaires au refroi- 
dissement de la chambre sont fournies par l’ébullition 
d’azote liquide et par le réchauffement de ses vapeurs. 
Une pompe à palettes aspire cet azote sous forme 
liquide puis gazeuse et le fait circuler à l’intérieur des 
parois de la chambre. 

La mesure de la température se fait à l’aide d’un 
couple thermoélectrique dont on mesure la force élec- 
tromotrice par une méthode d'opposition. L'appareil 
de zéro est un galvanomèêtre dont le spot vient éclairer 
une cellule photoélectrique lorsque l’équilibre du pont 


est détruit par réchauffement de l’enceinte. Cette | 


cellule commande alors, par l’intermédiaire d’un thy- 
ratron, un relai qui contrôle la mise en marche de la 
pompe. 


IT. Description de la chambre froide. — La chambre 
froide décrite ici vient compléter un spectromètre 
infrarouge à prisme et à réseaux construit au labora- 
toire et décrit dans un précédent article [4]. Elle a dû, 
par suite, satisfaire aux conditions suivantes : 

1. Être de dimensions suffisantes pour permettre de 
refroidir entièrement un disque à échantillons. 

2. Permettre la rotation intermittente de ce disque 
(cette rotation détermine les quatre mesures effectuées 
sur chaque longueur d’onde). 

3. Pouvoir être utilisée dans un large domaine de 
longueur d'onde (du visible à environ 40 microns), et 
permettre d'effectuer des mesures par transmission et 
par réflexion, d’où la nécessité de prévoir des fenêtres 
interchangeables et de dimensions suffisantes. 

La troisième et surtout la deuxième condition étant 
peu conciliables avec la réalisation d’une bonne étan- 
chéité, nous avons dû renoncer au procédé qui consiste à 
faire passer les vapeurs d’azote à l’intérieur de la 
chambre. Ces vapeurs circulent simplement à l’inté- 
rieur d’un serpentin soudé aux parois. 

La chambre, de forme cylindrique, est représentée en 
coupe sur la figure 1. Le disque à échantillons D (en 
aluminium) est porté par un manchon isolant M, en 
«téflon » (polytétrafluoréthylène) lequel manchon com- 
mande la rotation. La chambre P, en cuivre, vient se 
placer autour de ce disque, un presse étoupe permet- 
tant le passage du manchon M. Le serpentin S et le 
couverele C sont également en cuivre. Les fenêtres 
interchangeables F sont fixées à la boîte et au cou- 
vercle par l'intermédiaire d’assemblages A en téflon. 
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L’isolation thermique de l’ensemble est obtenue, d’une 
facon très satisfaisante, à l’aide d’une paroi épaisse en 
mousse plastique. 

Le serpentin est relié, d’une part à une bouteille 
d’azote liquide par un tuyau en téflon soigneusement 
calorifugé, d’autre part à la pompe aspirante par une 
canalisation en téflon, puis en cuivre, réchauftée élec- 
triquement au voisinage de la pompe. 

Afin d'éviter tout givrage des fenêtres, un dispositif 
annexe permet de les balayer, extérieurement, à l’aide 
d’un courant d'air débarrassé de sa vapeur d’eau et de 
son gaz carbonique. 


Essais de l’appareil. — Malgré les dimensions impor- 
tantes de l’enceinte (voir fig. 1), et la nécessité d’un 
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F1G. 1. — Coupe de la chambre à basse température. 


balayage, donc d’un réchauffement des fenêtres, le sys- 
tème adopté permet de la refroidir jusqu’à — 180 0C. 
Le dispositif de régulation automatique permet de 
stabiliser la température à plus ou moins un degré 
près. Cette stabilisation nous a jusqu’à présent suffi 
pour les mesures que nous avons eu à effectuer. Il serait 
d’ailleurs relativement facile de l’améliorer en pré- 
voyant un réglage fin de l’aspiration au lieu d’une 
commande par tout ou rien. 

Un premier essai de l’appareil a été fait pour l'étude 
de l’effet de refroidissement sur les bandes d'absorption 
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du gypse’entre 1,2 et 2,3 microns. Divers spectres ont 
été pris avec prisme en FLi, utilisé en triple passage, 
à des températures de plus en plus basses. Nous don- 
nons comme exemple sur la figure 2 deux spectres pris 
respectivement à + 18 0C et — 170 0C relatifs aux 
harmoniques des vibrations de valence de l’eau de 
cristallisation. Lorsque la température s’abaisse les 
changements se traduisent essentiellement par un affi- 


. nement et un allongement des bandes avec disparition 


de certaines ailes. Certaines bandessont plus influencées 
que d’autres comme on peut en juger sur la figure 2. 


0,2 
13 12 


LENS UN OUT 15 L& 


Fic. 2. — Effet de refroidissement sur les bandes d’absorp- 
tion du Gypse entre 1,2 et 1,7 micron. 

1 = Intensité transmise en lumière naturelle par une 
lame de Gypse d'épaisseur e — 0,65 mm, taillée paral- 
lèlement au clivage naturel gr : 

Spectre l', à température + 18 0C. 

Spectre L, à température — 170 0C. 

A-B-C : fréquence 2v de l’oscillation des molécules 
d’eau dans le cristal. 

D : fréquence 2v de l’oscillation des molécules de l’eau 

_atmosphérique. j 


De plus une étude plus précise faite avec un réseau de 
la bande de combinaison de deux harmoniques de 
l’eau dans le gypse aux environs de 1,9 micron montre 
l'apparition d’une structure mal différenciée à la tem- 
pérature ordinaire. 

Lettre reçue le 3 mars 1958. 
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SPECTRES D’ABSORPTION 
DANS L’ULTRAVIOLET 
LOINTAIN DES IODURES DE MÉTHYLE 
ET D'ÉTHYLE 
ET DU BROMURE D'ÉTHYLE, 
GAZEUX ET SOLIDES. 


Par Mile N. Asroin, Mme J. GRANIER 
et Mie M. CORDIER, 


Laboratoire des Hautes Pressions, Bellevue. 


On sait que le passage à l’état condensé se traduit, 
dans les spectres ultraviolets de certaines substances, 
par le déplacement, la déformation ou la disparition 
des bandes d’absorption [1], [2], [3]. Ils nous a semblé 
intéressant d’entreprendre une étude comparative des 
spectres d'absorption à l’état solide et gazeux des 
halogénures d’alcoyle pour lesquels des bandes de 
types différents se trouvent dans une région spectrale 
accessible avec des fenêtres de fluorine. Nous avons 
mesuré les coefficients d'absorption de l’iodure de 
méthyle, de l’iodure et du bromure d’éthyle, gazeux et 
solides, entre 2 800 et 4 550 À. 

Le spectrographe, à réseau concaye en incidence 
normale, à une dispersion de 17,5 À/mm. Pour les 
gaz, les pressions varient de 1 à 270 mm Hg dans des 
cuves de 1, 10,5 et 72 mm. A l’état solide, l’étude a été 
faite sur des couches condensées sur une fenêtre de 
fluorine portée à la température d’ébullition de l’azote 
liquide, ou de son point triple, dans le cryostat métal- 
lique décrit par Romand [1], [3], [4]. 

Nous n’avons pas mesuré directement l'épaisseur des 
couches obtenues, mais un calcul, basé sur l'hypothèse 
que la distribution des molécules à partir de l’éjecteur 
est uniforme dans une demi-sphère et que les pertes 
dues aux rebondissements des molécules sur la fenêtre 
sont négligeables, en donne une valeur approchée que 
la comparaison des spectres solide et vapeur semble 
confirmer ; les épaisseurs ainsi déterminées varient 
entre 2.105 et 102 g/cm? soit environ de 0,1 à 50 p. 

Le coefficient d'extinction moléculaire € est défini 
par la relation 


1 
€ = 10810 T1 


( : longueur en em et c concentration en mol.g/l). 

La figure p. 508 représente l’ensemble des résul- 
bats : 

Alétat gazeux,le maximum dela bande d'absorption 
continue se situe à 39 000 em pour ICH; et IC:H;, 
et à 49 000 cm-1 pour B,C.H;, en bon accord avec les 
résultats obtenus par Porret et Goodeve [5]. 

Pour les iodures de méthyle et d’éthyle, des bandes 
étroites et intenses, déjà observées par Price [6], 
apparaissent à partir de 48 600 em-1 pour ICH, et 
49 400 em-1 pour IC,H;, et s'étendent jusqu'à la 
limite de nos spectres. A partir de 53 000 em-1, on 
relève, entre les bandes de IC,;H;, une absorption qui 
semble devoir être séparée au pied des bandes, car elle 
suit la loi de Beer, du moins dans un intervalle de 
pressions de 4 à 50 mm Hg pour une cuve de ! mm 
d'épaisseur. Dans le bromure d’éthyle, les bandes 
apparaissent à partir de 55 000 em-1 et présentent un 
aspect plus diffus. 


508 


Le passage à l’état solide se traduit, pour les trois 
halogénures, par un déplacement de 1 000 cm1 vers 
les grandes fréquences, du maximum de la bande 
continue. Les valeurs du coefficient d’extinction des 
maxima pour le solide et le gaz doivent être très 
voisines, mais la précision du calcul pour # (solide) ne 
permet pas de savoir si c’est le gaz ou le solide qui a le 
plus grand coefficient d’extinction. 


40000 50000 60000 % cm°' 40000 


Fic. 


B:C:H;. Cette bande présente un premier maximum 
situé respectivement à 47 000 cm-t, 49 000 em=t et 
60 000 em-1. Un second maximum peut encore être 
observé dans la limite de nos spectres, pour les deux 
iodures à 53 000 em-1. - 

La bande continue commune au gaz et au solide est 
due à une dissociation de la molécule et son dépla- 
cement peut s’interpréter en fonction des théories clas- 
siques. 

La seconde région d'absorption continue du solide, 
correspondant aux séries de Rydberg du gaz, n’a pas 
encore été expliquée. 


Lettre reçue le 26 mars 1958. 
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Au delà de cette première bande, les spectres de, 
l’état gazeux et de l’état solide deviennent très difié- 


disparaissent complètement pour l’état condensé, | 

tandis qu’apparaît une forte absorption continue, 
débutant vers 42 500 em-1 pour ICH3, 43 000 em-1 
pour IC,;H, (absorption déjà signalée par Iredale et 
Mills [7] pour IC,H, liquide) et 55 000 cm1 pour 


50600 60900 vem'! 50000 60000 v cm! 
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